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Aus den Forschungsanstalten der Fa. Fried. Krupp, Essen 
und aus dem Institut fiir Theoretische Physik 
der Technischen Hochschule Miinchen 


Zur Theorie der Bremsstrahlung in Plasmen 
hoher Temperatur* 


Von 
JURGEN STICKFORTH 


Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 10. Mai 1961) 


Es wird der iiber alle Frequenzen integrierte Bremsstrahlungsemissionskoeffizient 
fiir ein Wasserstoffplasma, dessen Elektronentemperatur héher als etwa 108 °K 
ist, berechnet. Es wird sowohl die bei Elektronen-Ionen-St6Ben als auch die bei 
Elektronen-Elektronen-St6Ben entstehende Strahlung berticksichtigt, und zwar 
in der Bornschen Naherung. Fiir die Elektron-Ion-Strahlung bedeutet dies die 
Verwendung des Bethe-Heitlerschen Strahlungswirkungsquerschnittes; fiir die 
Elektron-Elektron-Strahlung wird der zu benutzende Wirkungsquerschnitt mit 
nur geringer Willkiir interpolatorisch aus den von GARIBYAN imnichtrelativistischen 
und im extremrelativistischen Grenzfall abgeleiteten Ausdriicken gewonnen. Die 
Mittelung iiber die Elektronenenergien wird mit relativistischen Maxwell-Vertei- 
lungen numerisch ausgefiihrt. Der Fehler der Bornschen Naherung bei der gesamten 
Elektron-Elektron-Strahlung erweist sich mit Hilfe einer halbklassischen Uber- 
legung in nichtrelativistischer Berechnung ab T = 108 °K als etwa 2,5 mal kleiner 
als bei der Elektron-Ion-Strahlung, fiir die er bei dieser Temperatur 4% betragt, 


um dann wie 1/\/T abzunehmen. 


1, Einleitung 


In einem Plasma tragen im allgemeinen verschiedene Mechanismen 
zur Erzeugung von elektromagnetischer Strahlung bei. Die Verhaltnisse 
vereinfachen sich sehr, wenn die Temperatur so hoch wird, da auch fiir 
die Strahlungsemission praktisch nur freie Elektronenzustande eine 
Rolle spielen, da dann per definitionen keine Rekombinationsstrahlung 
und dhnliche Strahlungsarten auftreten. In einem allgemeinen Sinne 
nennt man jede von Frei-Frei-Ubergangen herriihrende Strahlung eine 
, Bremsstrahlung‘‘. Im besonderen hat man zwischen drei Bremsstrah- 
lungsarten zu unterscheiden, je nachdem ob die zur Emission von Pho- 
tonen fiihrende Streuung der Elektronen im Felde positiver Ionen 
(,,e-1-Strahlung‘‘), im Felde anderer Elektronen (,,e-e-Strahlung“’) oder 
in dem das Plasma zusammenhaltenden auBeren Feld, welches im La- 
boratorium meist ein Magnetfeld ist (,, magnetische Strahlung“ oder 


* Auszug aus einer bei der Technischen Hochschule Miinchen eingereichten 
Dissertation (1961). 
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,,Zyklotronstrahlung“), erfolgt. Von diesen drei Strahlungsarten sollen 
in dieser Arbeit nur die beiden ersten diskutiert werden. 


Die Frage nach den Bremsstrahlungsverlusten eines vollstandig 1on1- 
sierten Wasserstoffplasmas war vor allem durch die Bemtihungen, kon- 
trollierte thermonukleare Reaktionen zu erzeugen, in den letzten zehn 
Jahren aktuell geworden. Anfangs beriicksichtigte man fiir Energie- 
bilanzbetrachtungen oft nur die e-i-Strahlung!, zog gelegentlich aber 
auch die e-e-Strahlung mit in Betracht?»%, die zwar bei tieferen Tempera- 
turen wegen ihres Quadrupolcharakters hinter der dipolartigen e-1- 
Strahlung zuriicktritt, dieser aber bei den héchsten Temperaturen, die 
fiir die kontrollierte Kernfusion in Frage kommen, namlich bei etwa 
100 keV*, gleich wird. Als man dann jedoch die ausschlaggebende 
Rolle der magnetischen Strahlung bei diesen héchsten Temperaturen 
erkannte’ 5.6, wurde die Berechnung der e-i- und der e-e-Strahlung 
oberhalb von gréBenordnungsmaBig 10 keV allerdings zu einem mehr 
theoretisch interessanten Problem. Trotzdem ist die Diskussion dieser 
Frage auch weiterhin in Gang geblieben, wie etwa die jiingst erschienenen 
Arbeiten von J. KvASNIcA?:8 zeigen. Das Problem besteht in folgendem: 


Oberhalb von etwa 10 keV Temperatur mu8 man erwarten, daB 
relativistische Einfliisse wesentlich werden kdénnen, denn die Elektronen- 
ruhenergie mc? betragt nur 511 keV. Da aber die relativistische Max- 
well-Verteilung und die Bethe-Heitler-Formel fiir den e-7-Strahlungs- 
wirkungsquerschnitt im allgemeinen Fall rechnerisch sehr viel unange- 
nehmer sind als in ihren nichtrelativistischen Grenzfallen, ist bereits 
die relativistische Berechnung der e-7-Strahlung nicht mehr ganz trivial. 
In demselben MaBe, wie relativistische Einfliisse bei der e-7-Strahlung 
wesentlich werden, hat man auch die in erster Naherung quadrupolartige 


* Unter ,,Temperatur’’ werden wir meistens das Produkt aus Boltzmann- 
Konstante k und absoluter Temperatur T verstehen und dieses in Kiloelektronen- 
volt messen: (kT) p—19s°K = 8,62 keV. 

1 Post, R.F.: Rev. Mod. Phys. 28, 338 (1956). 

2 THompson, W.B.: A. E.R. E. T/M 73 [1954], Harwell 1957. (In eckige 
Klammern gesetzte Jahreszahlen bedeuten das Jahr der Anfertigung einer erst 
spater verdffentlichten Arbeit.) 

3 ZUBAREV, D.N., u. W.N. Kirmov [1952], insbesondere §2, in: M.A. Lzonro- 
vicH, Plasmaphysik und das Problem der kontrollierten thermonuklearen Reak- 
tionen, Bd. 1, S. 249. Moskau 1958. 

4 TRUBNIKOV, B.A., u. A.E. BasHanova [1957] in: M.A. Leontovicu, 
Plasmaphysik und das Problem der kontrollierten thermonulearen Reaktionen, 
Bd. 3, S$. 124. Moskau 1958. 

> TRUBNIKOV, B.A., u. V.S. KuDRYAVTSEV: Proc. 224 Internat. Conf. Geneva 
1958, vol. 31, p. 93. 

6 DRUMMOND, W.E., and M.N. RosENBLUTH: Phys. Fluids 3, 45 (1960). 

” Kvasnica, J.: Czech. J. Phys. B 10, 14 (1960). 

8 Kvasnica, J.: Czech. J. Phys. B 10, 261 (1960). 
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e-e-Strahlung zu berticksichtigen*, was zugleich bedeutet, daB die e-e- 
Strahlung, wenn sie wesentliche Beitrage liefert, tiberhaupt nur in rela- 
tivistischer Berechnung interessieren kann**. Im Gegensatz zur e-i- 
Strahlung, die nur von der Energie des einen beteiligten Elektrons ab- 
hangt, hangt die e-e-Strahlung von drei Parametern ab, den beiden 
Elektronenenergien und dem Winkel zwischen ihren Bewegungsrich- 
tungen, was die Rechnung im relativistischen Fall erheblich erschwert. 
Entscheidend ist dabei eine korrekte Unterscheidung zwischen drei 
ausgezeichneten Bezugssystemen, naémlich dem Laborsystem, in dem 
sich beide Elektronen bewegen, dem ,,Targetsystem™, in dem eines der 
beiden Elektronen ruht, und dem Schwerpunktsystem***. Eine weitere 
Erschwernis besteht darin, daB es fiir den Wirkungsquerschnitt der e-e- 
Strahlung kein Korrelat zur Bethe-Heitler-Formel der e-i-Strahlung, 
sondern nur Formeln fiir die beiden Grenzfalle, den nichtrelativistischen 
(NR) und den extremrelativistischen (ER) gibt!, so daB man, wenn man 
nicht erst die 4uBerst komplizierte Auswertung des allgemeinen Falles4 
vornehmen moéchte, auf eine geeignete Interpolation zwischen den beiden 
Grenzfallen angewiesen ist’. — Es ist das Ziel der vorliegenden Arbeit, 


* Das wird von R. L.GLuckstern, M.H. Hutrjr. u. G. Breir® nicht beachtet, die 
unter Berticksichtigung relativistischer Einfliisse das Bremsstrahlungsphotonenspek- 
trum bis kT = 75 keV berechnen, dabei aber nur die e-7-Strahlung in Betracht ziehen. 

*x In diesem Punkte ist die von ZUBAREV u. Kiimov? angegebene Formel fiir 
die Bremsstrahlungsverluste bis 500 keV offenbar nicht konsequent, wie wir noch 
zeigen werden. (Die Formel wird ohne Hinweis auf ihre Ableitung angefihrt; es 
wird lediglich erwahnt, daB sie sowohl die e-7- als auch die e-e-Strahlung erfaBt.) 

xxx In dieser Hinsicht verfahrt sowohl W. B. THompson? als auch J. Kvasnica® 
unkorrekt. Bei letzterem ergibt sich dadurch im extremrelativistischen Fall eine 
um eine Potenz zu niedrige Abhangigkeit der e-e-Strahlung von der Temperatur. 

7 Nachdem schon mehrfach falsche e-e-Strahlungswirkungsquerschnitte in 
der Literatur mitgeteilt worden sind (vgl. etwa die Einleitung bei G. M. GARIBYAN?%), 
so daB z.B. die Arbeit von W.B.THompson? auf einem von J. JosEPH und 
F. Rouritcu” als fehlerhaft nachgewiesenen Wirkungsquerschnitt von M.L.G. 
REDHEAD!% basiert, ist es nicht tiberfliissig, darauf hinzuweisen, da8 im NR-Falle 
GARIBYAN seinen Wirkungsquerschnitt durch einen Vergleich mit dem von B. K. FE- 
DYUSHIN/4 im AnschluB an eine Arbeit von E.M. Lirsuits ebenfalls in der Born- 
schen Naherung quantenmechanisch gewonnenen Wirkungsquerschnitt kontrollie- 
ren kann, und daB Garipyans Wirkungsquerschnitt im ER-Falle durch das Er- 
gebnis der Weizsacker-Williams-Methode!® bestatigt wird. 

9 GLUCKSTERN, R.L., M.H. Hutt jr. and G. Breir: US. AEC-Report AECD- 
4246, [1953] (1957). 

10 GaRIBYAN, G.M.: J. Exp. Theor. Phys. USSR. 24, 617 (1953). 

11 GarIBYAN, G.M.: Izv. A. N. Arm. SSR. 5, No. 3 (1952). 

12 JosEpH, J., and F. Rowrricu: Rev. Mod. Phys. 30, 354 (1958). 

13 REDHEAD, M.L.G.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 66, 196 (1953). 

14 FepyusHIN, B.K.: J. Exp. Theor. Phys. USSR. 22, 140 (1952). 

15 [irsuits, E.M.: J. Exp. Theor. Phys. USSR. 18, 562 (1948). 

16 HEITLER, W.: The Quantum Theory of Radiation, 3. Aufl. Oxford 1954. 
Gl. (17) auf S. 418. 

4* 
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im Einklang mit dieser Charakterisierung der Problemstellung die to- 
talen, d.h. die iiber alle Frequenzen integrierten e-7- und e-e-Brems- 
strahlungsverluste eines Wasserstoffplasmas oberhalb von etwa 10 keV 
Temperatur zu berechnen, und zwar ohne dabei nicht abschatzbare 
Fehler in Kauf zu nehmen, wie sie z. B. bei einer Reihenentwicklung nach 
der reduzierten Temperatur t= kT/(mc?) unvermeidlich sind*. 


Bedingt durch den Schleier der Geheimhaltung, der in den letzten 
Jahren vielfach iiber die Plasmaphysik gebreitet worden ist, sind die 
Arbeiten2-3,7,8,9 yoneinander unabhangig entstanden. Ein kritischer 
Vergleich wurde erstmals von C.F. WANDEL, T. HESSELBERG- JENSEN 
und D. KoFoED-HANSEN”’ gegeben. 


Das Weitere griindet sich auf folgende drei Annahmen: 


(1) Das Elektronengas des Plasmas ist thermisch, so daB fiir die Elek- 
tronen eine Maxwell-Boltzmann-Verteilung anzunehmen ist. 


(2) Man darf mit in erster Naherung geradlinigen Elektronenbahnen, 
also in der ersten Bornschen Naherung rechnen. 


(3) Die Elektronendichte m ist so gering, daB Strahlung praktisch 
nur in ZweierstoBen erzeugt wird. 


Die Annahme (1) 1a8t sich nur im Hinblick auf eine bestimmte ex- 
perimentelle Situation diskutieren. 


Uber die Annahme (2) ist beziiglich der e-7-Strahlung folgendes zu 
sagen: Die Bornsche Naherung empfiehlt sich, weil nur in dieser eine 
geschlossene sowohl nichtrelativistische als auch relativistische Elek- 
tronenenergien umfassende Formel fiir den Strahlungswirkungsquer- 
schnitt in Gestalt der Bethe-Heitlerschen Formel zur Verfiigung steht, 
die iiberdies den Vorteil hat, daB sie sich geschlossen iiber alle Frequenzen 
integrieren laBt**. Im NR-Bereich legen mehrere Berechnungen der 
totalen e-1-Strahlung eines thermischen Plasmas auf Grund der dort 
exakt geltenden Sommerfeldschen Bremsstrahlungsformel vor!8.19 20, 
aus denen man entnehmen kann, da bereits bei RT =10 keV der Fehler 
der Bornschen Naherung nur noch 3,9% betragt, um dariiber wie yeT 
abzunehmen. Im ER-Bereich ist die Bornsche Naherung bis auf einen 


* Derartiger Reihenentwicklungen bedienen sich GLucKSTERN, HuLzt und 
Breit? und in weniger systematischer Weise auch J. Kvasnica8, der auch deswegen 
ein unkorrektes Resultat erhalt. 

“Ses Wied NNEC delioroneme eS), Ds lik, 

” WANDEL, C.F., T. HESSELBERG-JENSEN and O. Kororp-HaNnsEN: Nucl. 
Instr. Methods 4, 249 (1959). 

18 HETTNER, G.: Z. Physik 150, 182 (1958). 

19 KarRzAS, W. J., and R. Latrer: The RAND-Corporation Research Memoran- 
dum RM-2010-AEC, 1957, Revised Oct. 3, 1958. 

20 GREENE, J.: Astrophys. J. 130, 693 (1959). 
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Fehler der Ordnung (2/137)? korrekt*, wenn Z die Ladungszahl der 
Tonen bedeutet. Diese Angaben sind mit dem etwa 0,5% nicht tiber- 
schreitenden numerischen Fehler zu vergleichen, der von der Ersetzung 
des Bethe-Heitlerschen Strahlungswirkungsquerschnitts durch einen 
Naherungsausdruck in unserer Rechnung herriihrt. — Abgesehen von 
den héheren Bornschen Naherungen waren im Prinzip auch noch 
Strahlungskorrekturen zu beriicksichtigen, die aber in unserem Falle 
sicher vernachlassigbar sind *. 

Was die Annahme (2) in bezug auf die e-e-Strahlung anbelangt, so 
legen fiir diese tiberhaupt nur in der Bornschen Naherung Wirkungs- 
querschnittsberechnungen vor!.".14_ Fiir den NR-Fall zeigen wir im 
Anhang auf halbklassischem Wege, daB oberhalb von kT =10 keV der 
Fehler der Bornschen Naherung noch kleiner als bei der e-7-Strahlung 
ist. Im ER-Fall ist der Fehler wie bei der e-i-Strahlung von der GréBen- 
ordnung 137%. Die ausschlaggebende Unsicherheit wird bei uns also 
der im ungiinstigsten Fall schatzungsweise nicht mehr als etwa +8% 
betragende Fehler der Interpolation zwischem dem NR- und dem ER- 
Fall sein. (Diese verhaltnismaBig geringe Interpolationsungenauigkeit 
1aBt sich dadurch erhalten, daB man die Potenz-Abhangigkeit des Wir- 
kungsquerschnitts von der kinetischen Energie im Schwerpunktssystem 
betrachtet, und sich dabei wegen der physikalischen Ahnlichkeit an den 
Verhaltnissen bei der e-7-Strahlung orientiert.) 

Damit nur Zweierst6Be, und zwar Coulombsche Zweierst6Be, eine 
Rolle spielen, muB die fiir die Bremsstrahlungserzeugung charakteristi- 
sche Lange h/ /2mkT erstens klein gegen den mittleren Teilchenabstand 
n-* und zweitens auch klein gegen die Debye-Lange Ap =k T/(4ane?) 
sein, die ein MaB fiir die Reichweite der Coulombschen Wechselwirkung 
ist. 


2. Die Elektron-Ion-Bremsstrahlung 


Es wird ein vollstandig ionisiertes Wasserstoffplasma mit 2 Wasser- 
stoffionen und 2 Elektronen in der Volumeneinheit betrachtet. Im 
Hinblick auf die Strahlungserzeugung darf dabei von vollstandiger 
Ionisation bei einem reinen Wasserstoffplasma erst von einigen 100 eV 
Elektronentemperatur ab gesprochen werden, da erst dann die Strah- 
lungsarten, bei denen gebundene Elektronenzustaénde beteiligt sind 
(z.B. die Rekombinationsstrahlung), hinter der Bremsstrahlung zurtick- 
treten. Die Wasserstoffionen werden als praktisch unendlich schwer und 
-somit als ruhend angenommen. 

Nach der iiber alle Richtungen und Photonenenergien integrierten 
Formel von BETHE und HEITLER gibt ein Elektron der Energie E beim 


* Vel. W. HEITLER?, S. 254. 
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Durchfliegen eines Ionengases der Dichte m und der Ladungszahl Z 
pro Sekunde die Energie 


S=2n2 DB, mc? Ge), 
7 (1) 


| 
ne aed y= 5,79 10% cm? | 


mc 


70? 


Gre) 


7 
10? 707 70° 70" 


Fig.1. Die Energieabhangigkeit des Wirkungsquerschnittes der Elektron-Ion-Strahlung 
ab*, wobei G(e) folgende Funktion von «= E/(mc?) bedeutet: 


G (e) =(6e + 2}In(e + /e?—1) = 


eS ! S| [In (e4 jer (1a) 


die Funktion Sp ist das manchmal als Spencesche Funktion bezeichnete 
Integral 


4 


Sp = [ pesriael Ly (2) 


S 
0 


In Fig. 4 ist die Funktion G(e) dargestellt; fiir ihre Berechnung wurden 
die von K. MircHELL™ angegebenen Formeln und Tabellen der Spence- 


* Vel. W. HEITLER!® S. 251f. 
21 MITCHELL, K.: Phil. Mag. [7] 40, 351 (1949). 
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Funktion benutzt. In den Grenzfallen e—1<1 und ¢>>1 gilt: 
| a eee eet 

aera Avs e—1<1; (3a) 

Ge (In(2e) — 4), e>1. (3b) 


(3a) driickt aus, daB im NR-Fall die e-7-Strahlung proportional dem 
Impuls des Elektrons ist. (3b) ergibt sich im wesentlichen auch mit der 
anschaulichen Methode von WEIZSAECKER und WILLIAMS®%, die, einen 
Gedanken von E. FErm1” iibernehmend, die Bremsstrahlung als 
Compton-Streuung der ,,virtuellen‘’ Photonen, welche das Feld einer 
bewegten Ladung darstellen, an einer ruhenden Ladung auffaBt. 


Um die von 1 cm? Wasserstoffplasma der Elektronentemperatur kT 
pro Sekunde in den vollen Raumwinkel 4a emittierte e-7-Strahlungs- 
energie W,, zu erhalten, hat man Z =1 zu setzen und tiber S mit der 
relativistischen Maxwell-Verteilung der Elektronen zu integrieren, die 
bei Einfithrung der reduzierten Temperatur t = kT/(mc?) 


1 
nN = = = (oi) 


F(e)de = ee2@—1e * de (4) 


fine ed 
er ee (=) 
Si Name 


lautet (K, ist die modifizierte Hankelsche Funktion vom Index 2), so 
daB: 


= 1 
Ne nl [ deeye—te huey, (5) 


3 Wir eee if HU 
TCU ISs. | 3s 
Fiir t<1 vereinfacht sich (5) mit (3a) und dem entsprechenden NI- 
Grenzfall der Maxwell-Verteilung F(e) zu der oft zitierten Formel 
scala 34/2 
W,, oe 72 nOymceyt, (6) 
die sich von der in der sog. ,,weichen‘‘ oder Kramersschen Naherung be- 
rechneten nur durch einen Faktor 2 |/3/ unterscheidet. 
Bei r>1 erhalt man mit (3b) und dem ER-Grenzfall von F(e): 


W,, = 12n? ® mc* tr (In (27) + (g — O)] (7) 


(C =0,5772... ist die Eulersche Konstante). 


Im allgemeinen Fall 1aBt sich das Integral (5) nicht mehr geschlossen 
auswerten. Wir behelfen uns damit, da8 wir in (5) fiir G(e) eine geeignete 


* Vgl. etwa W. HerriEer", S. 414 ff. 
22 Ferm, E.: Z. Physik 29, 315 (1924). 
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Ersatzfunktion G(e) substituieren. Dazu machen wir den Ansatz 


Ee “4 [4 +a, (e—1) +a, (e—1)? +4, (e—1)*] fir 1S2eX2, 


= (8) 
lye -[66In(2¢) — 2e — 0/2000] fir 62; 
| 


a, wird gleich dem entsprechenden Koeffizienten der analogen Entwick- 


lung von 8/2 Ve —1 gesetzt, da sich G (g) nach Fig. 1 stark an 8/2 Ve =I 
anschmiegt; a, und a, werden so bestimmt, daB G in den Punkten 
€—1=0,2 und e—1=0,8 mit G iibereinstimmt. Das ergibt: 


a=—4Z, 4=0,44935, d= — 0,16577. (8a) 


Mit G (e) an Stelle von G(e) 1aBt sich das Integral in (5) bequem aus- 
werten; es wird: 


n2 D, m c3 Salts (t) (9) 


W,, —— : 
e(@) ret” K, (1/7) 


Ww} d 


wobei 


2 


Ii(t) = fides Ve®—1 e-& MG (e) 


= 8/27? + 51? + 6,8922 r4 + 18,396 t® — 5,7552 78 — (9a) 
— 119,35 77 — e¥* (6,2015 + + 12,278 t2 + 15,158 73 + 
+ 2,5184 t4 — 47,036 78 — 125,11 78 — 119,35 17)] 


und 


wy 


VAG) = fide é Vez—1e-&-UrG (e) 
3 (9b) 

= eM" (49,382 t + 98,653 7? + 135,23 78 + 103,94 74) — 
— 36 rel" Ei (— 2/t); 


es ist: 


Da sich G (e) selbst an der ungiinstigsten Stelle von G(e) um nur etwa 
*/2% unterscheidet, darf die in Fig. 2 dargestellte Formel (9) im Rahmen 
der Bornschen Naherung als praktisch exakt betrachtet werden. Von 
J. Kvasnica wird in Gestalt von Gl. (24) und (25) seiner zweiten Ar- 
beit® ein Resultat mitgeteilt, das stark von dem obigen abweicht: Nach 
Kvasnicas Gleichung, die iibrigens unter genau den gleichen Voraus- 
setzungen wie (9) abgeleitet wird, miiBte die Strahlung von kleinen 
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t-Werten herkommend zunachst kleiner werden, als es die nichtrelati- 
vistische Formel (6) verlangen wiirde; erst ab t 0,2 wiirden die rela- 
tivistischen Korrekturen positiv. Das ist aber sicher nicht méglich, 
da in dem Integral (5) einerseits G(e) mit wachsendem e¢ gréBer wird, als 
es nach dem NR-Grenzfall (3a) sein sollte, und da sich andererseits die 
relativistische Maxwell-Verteilung mit wachsendem t nach hodheren 
Energiewerten hin verbreitert. 


707 


a7, 22f" 

bp ss 

70? ae! AT 70° 
nce 


Fig.2. Die Temperaturabhangigkeit der Elektron-Ion-Strahlungsverluste. Erklarung: Die strichlierten 
Kurven bedeuten das nichtrelativistische und das extremrelativistische Verhalten nach Gl. (6) und (7) 
(In y = C =Eulersche Konstante). Die punktierte Kurve stellt das Resultat von J. Kvasnica® dar 


3. Die Elektron-Elektron-Bremsstrahlung 


Die totale Strahlungsleistung, die von zwei wechselwirkenden Elek- 
tronen emittiert wird, hangt nur von ihrer kinetischen Gesamtenergie 
Ejjn im Schwerpunktsystem, und nicht von der Geschwindigkeit &% ihres 
Schwerpunktes gegeniiber dem Laborsystem ab. Wenn namlich im 
Schwerpunktsystem Z’dQ' dk’ Photonen der Energie hk’ in der Richtung 
ce’ in das Raumwinkelelement dQ’ emittiert werden, so sind das vom 
Laborsystem aus gesehen pro Zeiteinheit \1 (Bic)? 2 dled ke 
Photonen der Energie k =k’(1 +e’ - B/c)//1 — (Qjc)2; die totale Strah- 
lungsleistung im Laborsystem ist also gleich 


Erin Exin 


[an Waa’ zZ' dfiepit [anh haQZ’ cB, 
0 0 ‘ 
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woraus die Behauptung folgt, da der zweite Summand wegen Z’(— e’) = 
Z'(e’) verschwindet. Demnach stellt sich die totale e-e-Bremsstrahlungs- 
leistung W,,, die von der Volumeneinheit ausgeht, so dar: 


ee?) 


Wee =" ((S (ExantP™, B)) Ye, (10) 


wobei S die totale Strahlungsleistung ist, die aus der Wechselwirkung 
eines Elektrons vom Impuls p mit einem Elektronenstrom der Teilchen- 
dichte und des Einzelelektronenimpulses p® resultiert; die doppelte 
eckige Klammer bedeutet die Mittelung mit den zwei relativistischen 
Maxwell-Verteilungen der Impulse p™ und p®; der Faktor $ beriick- 
sichtigt, daB jede Zweielektronenkombination nur einmal gezahlt werden 
darf. Die Aufgabe besteht jetzt darin, einen geeigneten Ausdruck fiir 
den e-e-Strahlungswirkungsquerschnitt S(Ej;,) zu finden und diesen 
dann mit den zwei relativistischen Maxwell-Verteilungen der Impulse 
p® und p® zu mitteln*. 

a) Der totale e-e-Strahlungswirkungsquerschnitt S (Hi;,). Fiir die 
e-e-Strahlung besitzt man im Gegensatz zur e-?-Strahlung noch keinen 
expliziten Ausdruck fiir S(Ejj,), der von nichtrelativistischen bis zu 
extremrelativistischen Energien Ej, reicht. Man hat vielmehr nur die 
von G.M. Garipyan”™-! fiir die beiden Grenzfalle in der Bornschen 
Naherung aufgestellten Beziehungen zur Verfiigung. 

Im NR-Falle erhalt G.M. GariByAn?? fiir den beziiglich der Pho- 
tonenenergie k differentiellen Wirkungsquerschnitt 


(x = R/E xin) , 
ein Resultat, das friiher schon von B.K. FEpyusHin™ quantenmecha- 
nisch nach der ,,Methode der Matrixelemente“ gewonnen worden war. 
Danach ergibt sich im NR-Falle fiir die e-e-Strahlungsleistung eines 
Elektronenstromes der Dichte n, der sich mit der Relativgeschwindig- 
keit bp gegen ein bestimmtes Elektron bewegt: 


; Snr — Cr Nn D, Tah Vo (12) 
(Ekin =mv;5/4), wobei 
cal 
Dor 
Fee UIE (12a) 
x=0 
= 75 (91 4+$—B2) =7,995 ... (12b) 


* Im Schwerpunktsystem gemessene GrdBen werden konsequent mit einem 
Strich versehen. 
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ist*. Bei der Berechnung von C, hat man gewisse von K. MitcHELt™ 


mitgeteilte Formeln der Spence- aimee zu berticksichtigen [Gln. (2.3), 
1) und (9.6) bei MircHELr]. 


(3.5), (9. 


Im ER-Falle findet G.M. GARIBYAN: 


SER = 4n PD, B®) 


hier ist E 
ruht (,,arget-System“). 
stimmung mit dem Resultat, das 
man nach der Methode von WEIz- 
SAECKER und WILLIAMS erhialt 
(vgl. W. HEITLER!® auf S. 418). 
Nun gilt aber allgemein fiir die 
Gesamtenergie im Schwerpunkt- 
system 


1h == 
\2 (m c2)2 + B® E@) — (14) 
— cpl). pl)? 
so dab: 
E'= 2m em c* EM) (15) 
Im ER-Falle wird dann 
» Ear ae 19 
2 eS (Qe) (160) 
mit 
, 2mc? + EY 
a ea ta) 
2mc* 2mc 


Es gilt also: 
S(e’) = 2! Cen ©, mc H(e') (18) 
mit: 

Eng e) =e —41) 


~ |Her(e) = 2 


I 


ver 


Ae 


ee : ; 
die Energie des ersten Elektrons, wenn das zweite 


Dieser Ausdruck in bester Uberein- 
70° 


H(é') 


70 


Fig. 


fiir 


é’21]1n (26) — 


EW* 
mc 


ist 


Pag pe rae Te ea 


Tsar ateetalinh 


~ 


T {Fa at De 


Tertigptanls sain 


p34 
Hen l€)= 4 a ge 
[-n(2e)-J-945| 77 


querschnitts der Elektron-Elektron-Strahlung 
Cees, 


: — 645) fir se S4. 


(13) 


ik oe eT US} 
= = -0 
70° 70 1 
€ 7 = Bye 
ame 
3. Die Energieabhangigkeit des Wirkungs- 


(18a) 
(18b) 


Fig.3 zeigt die beiden Funktionen Hyp (e’) und Hyp (e’). Bedenkt man, 
daB wegen der physikalischen Ahnlichkeit von e-i- und e-e-Strahlung 
H(e’) einen ahnlichen Verlauf wie G(e) haben muB, so bleibt bei einem 
Vergleich mit G(e) (Fig. 1) fiir eine Interpolation zwischen Hyg und 
Hyp (ausgezogene Kurve in Fig. 3) nur noch eine geringe Willkiir von 
schatzungsweise +5% im ungiinstigsten Fall. 

' * BK. Fepyusuin gibt fiir Cp den Wert 8,1 an. 


12 JURGEN STICKFORTH: 


a 


b) Maxwell-Mittelung von S (jin). Die Gl. (10) lautet explizit, wenn 
man 


: (k) 
G®@=2_  k=1,2, (19) 

MC 

-. pW C yp) 
— “po pa (20) 
substituiert: 
W,,(t) = : ple cet gx ial 
el/t 
re a (21) 
SC e- WIG? + IFq@? — 2 vs fae e'(g®, g®, &)). 


Im NR-Falle laBt sich (21) bequem auswerten, indem man an Stelle 
von p® und p® den Gesamtimpuls % =p -+ p®) und den Relativ- 
impuls py =p?” — p®” einfiihrt, denn die im Exponenten stehende 
kinetische Gesamtenergie wird dann die Summe von Schwerpunkts- 
energie und kinetischer Energie 1m Schwerpunktsystem, wahrend die 
Funktionaldeterminante der Substitution wegen deren Linearitat eine 
Konstante wird. In dem uns bei (21) interessierenden allgemeinen Fall 
hatte die Substitution p%, p®—~>p 4, $8 aber keinen der beiden Vorteile. 


Um den Exponenten einfach werden zu lassen, wird zunachst 


t= HV1 +g + 1+ 9?) —-1 (22a) 


gesetzt. Die zweite Variable wird so gewahlt, daB die Funktional- 
determinante und das Integrationsgebiet in der ¢s-Ebene méglichst 
einfach werden, namlich: 


Ge (1 + gt — V4 + g@), (22b) 
so daB 
e(q™, gq) 2 
A(t, s) ra qe gw U t)® $*] 
gilt, womit 
[e.e) [oe] [o.e) t 
Jaq? fdg® gg... = 2 fdt fds[(1+4)?— s2]q@q®... (23) 
0 0 QO =? - 


wird. 
GemaB (14) ist aber 


is) 


ec! i 4 = 1 7 gi yi a gq’) = g) g® é, 
so dab 


1 ey 
gg? fdé H(e) =4 fidee’ H(e!) (24) 


, 
é_ 
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mit: 


3 ie 5 o isa Zh 
W, (1) 2° CR Hone | dte 2 U(t), (26) 
T ellt iS el 5 
wobei: 
U(é n= afasca yo — $7 | fide!’ Hie). (26a) 


om 


Das Auftreten von 1/2 in (26) driickt aus, daB es im Falle der e-e- 
Strahlung, bei der zwei Elektronen beteiligt sind, naturgemaBer wire, 
kT/(2mc?) als reduzierte Temperatur einzufiihren. 

Da wir H(e’) nicht kennen, hatten wir jetzt in (26a) einen in der 
oben angegebenen Weise durch Interpolation gewonnenen Naherungs- 
ausdruck fiir H(e’) einzusetzen. Wir kénnen aber Rechenarbeit ein- 
sparen, wenn wir die Interpolation an eine etwas spatere Stelle der 
Rechnung verlegen, indem wir zunachst Hyp (¢’) fiir H(e’) einsetzen und 
damit an Stelle von U(#) die Funktion 


t eee 
Un (t)=8 f ds [(4 +8)? s*] (Fat + bx (27) 
—t Eee 


und analog mit Hep (e’) eine Funktion 


Cae sg fast 1 + 4)? — s*] x (In x — 0,6944))"" pe 2) 


berechnen, um dann U(¢) als zwischen Uyp(t) und Upp(t) in qualitativ 
der gleichen Weise interpolierende Funktion zu bestimmen, wie es H(e’) 
zwischen Hyp (e’) und Hgg(e’) tut. — Vorher médgen aber die beiden 
Grenzfalle r<1 und 11 betrachtet werden. 

a) Der NR-Fall (r< 1). Bei kleinem t tragen zu dem Integral in (26) 
im wesentlichen nur kleine Werte bei. Unter Beriicksichtigung, daB 


dann ¢, —1~ 4(¢+ |/#?—s?) ist, wird so: 


so daB: 
W. a, Crw Omer, tKX1. (30) 
It 
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B) Der ER-Fall (t>1). Bei groBem ft spielen auch nur groBe t-Werte 
eine Rolle, so daB man ¢, & ye@-s und ¢ 0 annehmen kann. 


Damit wird: 


= 1 
Unp (E) ale [ax a (Inx—In4—0,347+2Iné), #41. (31) 
‘ 


Nun gilt aber 
1 


fer (1 —2)-1dt =- 


0 


I(x) I'(y) 
I'(«+ 4) 
und deshalb auch 


1 


aR a Ai as Hl = T(x) I(y) as 
fe (1 —?)? Intdi— oy y(x+y)) 
0 


(p(x) =dlnI°(x)/dx). Unter Beachtung von p(m)=—C+1+—4 


2 
1 1 1 1 1 
eee a und y (| as C—In44- 2(4 = } : pen ar 
wobei C die Eulersche Konstante ist, wird so: 
Ue in a (32) 
35 Cr 
so daB: 
W,. © 36n? O mc? x? (Int + 1,083), to>1. (33) 


Wahrend J. Kvasnica? fiir t< 1 einen praktisch mit unserer Gl. (30) 
ubereinstimmenden Ausdruck erhalt, findet er® fiir t>>1 ein Resultat 
mit anderer t-Abhangigkeit, was daran legt, daB er nicht zwischen 
Target-System und Schwerpunktsystem unterscheidet. 


y) Allgemeiner Fall. Zur Berechnung von Uy, (t) wird 


A 
Une (t) = 48 8 fdx h(x, t) (34) 
0 
mit 
aay") ib N= 2| ek 3 \eH4=1 
h(x, t) = - (1 l =) x | (4+ : u| ear (34a) 


geschrieben, wobei jetzt: 


= a L (44 1) 20+ PY — 2 V+ 2) 2. 


y2 


Fiir Upp wird analog 
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it —,/4 
_ a alee +) — 2] «(in w — 0,694) "4 (35) 


lu=e/4 


angesetzt. Die beiden Integrale iiber h(x, ¢) und g(x, t) wurden plani- 
metrisch fiir eine Anzahl ¢-Werte bestimmt. Fig. 4 stellt die so ge- 
wonnenen Funktionen Uypg(é) und Upp(t) dar. Die Interpolation 
zwischen diesen beiden Funktionen wird mit Hilfe des Ansatzes 


PUNO) 32 2 
Ul) = Teh iit at + ae + ah + 22 tant —o,240)! (36) 


if 


vorgenommen. Da U(t) zwischen 
Uyxr und Uge qualitativ so ver- 
laufen muB, wie es H zwischen 


Did (ae 70 70 
pA, 
2mc 
Fig. 4. Die GroBe U als Funktion der kinetischen Fig. 5. Die Temperaturabhangigkeit der 
Energie Elektron-Elektron-Strahlungsverluste 


Hyp und Age tut, werden a,, a, und a, so gewahlt, daB $26 ¢-4U(t) 
fiir ¢=0,05 den Wert 1,135, fir ¢=1 den Wert 6,30 und fiir t¢=5 
den Wert 198 annimmt: 

A= 2,554) 103 = 2128) 225 — 0.0472. (37) 
Hiermit erhalt man dann endlich (vgl. Fig. 5): 


W,,(t) =2 Cp? Ome" 44 78t+13,400+| 
co Kal) | 
+ 13,0 72 + 5,08 vt peers 


Im Rahmen der Bornschen Naherung diirfte der Fehler dieser Formel 
im ungiinstigsten Bereich (t~1) nicht gr6Ber als etwa +8% sein. 


(38) 
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4. Zusammenfassung 


Die nach den Gln. (9) und (38) berechneten gesamten Bremsstrahlungs- 
verluste eines reinen Wasserstoffplasmas mit thermischer Elektronen- 
gaskomponente von einer Temperatur oberhalb von 108 °K zeigt Fig. 6. 
Eine bequeme, die Gln. (9) und (38) im Temperaturbereich t<1 mit 
einem auch im ungiinstigsten Fall (rt +0,2) 3% nicht tibersteigenden 


if 


70 


700 keV 
| 
-7 7 1 ) | 


70 3 


Fig. 6. Die Temperaturabhangigkeit der gesamten Bremsstrahlungsverluste. Erklarung: Gesamt- 
bremsstrahlung; — -— + — relativistisch gerechnete e-i-Strahlung plus nichtrelativistisch gerechnete 
é-e-Strahlung; ++++++++: Gesamtbremsstrahlung nach ZuBAREV und Kiimov’; ——— nichtrelativistisch 


gerechnete e-1-Strahlung 


Fehler zusammenfassende Naherungsformel fiir die Gesamtbrems- 
strahlung Wo.,=W,;+W,, lautet: 


Wees(t) ae \72 Nn? Dns x 
1 i (39) 
x 15,78 le" K,(~} — (0,949 — 0,6201) e° K, (3) 


Unterhalb von t =0,1 ist dieser Ausdruck im Rahmen der Bornschen 
Naherung praktisch exakt; bei t~1 ist er infolge der in der Gl. (38) fiir 
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W,, steckenden numerischen Ungenauigkeiten mit einer Unsicherheit 
von etwa 10% behaftet*. 

Aus Fig. 6 ersieht man, daB der von ZuUBAREV und Kiimov? mit- 
geteilten Gesamtbremsstrahlung offenbar eine relativistisch gerechnete 
e-t-Strahlung, jedoch eine nichtrelativistisch ermittelte e-e-Strahlung 
zugrunde liegt. 


Herrn Professor Dr. G. HETTNER danke ich herzlich fiir sein groBes forderndes 
Interesse, und fiir viele hilfreiche Bemiithungen. Fiir fruchtbare Diskussionen im 
Anfangsstadium der Arbeit bin ich Herrn Dr. D. Prirscu zu Dank verpflichtet. 
Herrn Dr. C.F. WANDEL danke ich sehr fiir mehrere briefliche Literaturhinweise, 
sowie fiir einen Vorabdruck des unter!” zitierten Aufsatzes. In besonderer Weise 
bin ich auch der FRIED. Krupp WipiA-FaBrRik, Essen, verbunden, die mir die 
Fertigstellung dieser Arbeit erméglichte. EEbenso méchte ich es nicht versdumen, 
der FRIED. KRupP FACHBUCHEREI meinen anerkennenden Dank fiir die teilweise 
sehr schwierige Beschaffung der Literatur zu sagen. 


Anhang 


Zur Frage der durch die Bornsche Naherung im nichtrelativistischen Falle 
bedingten Ungenauigkeit von We; und Wee 

Es soll hier vor allem der von der Bornschen N&aherung herrtihrende Fehler 
des NR-Ausdruckes (30) fiir W,,(t) mit Hilfe einer durch die Unscharferelation 
korrigierten klassischen Betrachtung abgeschatzt werden. Zur Priifung der Ver- 
laBlichkeit dieser Abschatzungsweise wird aber zundachst die e-i-Strahlung be- 
sprochen, da fiir diese im NR-Gebiet exakte Berechnungen nach der Formel von 
A. SOMMERFELD zum Vergleich vorliegen. 

a) Die Elektron-Ion-Strahlung. Ein Elektron, das an einem Ion vorbeifliegend 
von diesem momentan den Abstandy hat, strahlt momentan die Leistung 


ab. Ist @ der StoBparameter und v die Geschwindigkeit des Elektrons in grofer 
Entfernung vom Ion, so berechnet sich die gesamte abgestrahlte Energie &= f J dt 
zu 


4 é 


[o.2) 
oe dr 1 
¢ 2 
Bn c2 on Jere B 
oan 72 —2—— ¥ — 


6 = 


(A.1) 
mv ¢ 
wobei 


4 2 
e 
Ymin = = g al 0? 
m2 yt mv2 


ist. Ein Ion, das sich in einem Elektronenstrom der Dichte m und der Geschwindig- 
keit v befindet, veranlaBt diesen, pro Zeiteinheit die Energie 


[e.e) 
S=nv2n f doo &(o, v) (A.2) 
Omin 


-* Man findet e* K,(*) und e*K,(*) im Buche von G.N. Watson” tabuliert. 
23 Watson, G.N.: A Treatise on the Theory of Bessel Functions. Cambridge 
1922. 
Z. Physik. Bd. 164 2 
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h : s : 
abzustrahlen; dabei ist @min = Este (a ist von der GréGenordnung 1), da g-Werte, 
mv 


die kleiner als etwa - ue sind, aus einer klassischen Uberlegung als sinnlos auszu- 
mv 
schlieBen sind. Vertauscht man in (A.1) die Reihenfolge der Integrationen, so 


erhalt man: 
[e.e) 


3a Vit p—y vd # yityr—y (its*=9) 


2 
mit y = ee , wobei « = a ist. Der Bornschen Naherung entsprechend entwickeln 
av c 


wir nun nach Potenzen von y, so da: 


D \ 
$= 2% udm (2 + 24... (A.4) 
3a C uw a 


Im Wasserstoffplasma ist  zugleich auch die Ionendichte; berechnet man dann 
W,; gemaB W,;= 7S Maxwell und setzt a= 77/8, so da man in nullter Naherung 
Ubereinstimmung mit der nullten quantenmechanischen Bornschen Naherung (6) 
erhalt, so wird: 
32 1/2 ; 1 
We) \e" D,me3 i7(1 + 0,004 72 —— + os (A.5) 


2 x \t 


3 

Hiernach wiirde die von der ersten Bornschen Naherung verursachte Korrektur 
bei kT =10 keV etwa 3,4% betragen; tatsachlich betragt der Fehler der nullten 
Bornschen Naherung bei dieser Temperatur etwa 3,9% (vgl. etwa J. GREENE?®). 
(Die nachste Naherung in unserer Rechnung wiirde bei RT =10 keV nur noch 
einen zusatzlichen Beitrag von etwa 0,1% liefern.) 


b) Die Elektron-Elektron-Strahlung. Nachdem sich die klassische Abschatzungs- 
methode bei der e-i-Strahlung als sehr zuverlassig erwiesen hat, wenden wir sie 
nun auch auf die e-e-Strahlung an. Der Umstand, daB die zwei an einem Strah- 
lungszusammenstoB beteiligten Elektronen dem AusschlieBungsprinzip unterworfen 
sind, ist kein Einwand, denn B. K. FEpyusuHin" hat gezeigt, da® die nichtrelativi- 
stische e-e-Strahlung durch das AusschlieBungsprinzip nur um — 10% veradndert 
wird. 

Die momentane Strahlungsleistung eines aus zwei Elektronen mit den Koordi- 


naten x) und x?) bestehenden Systems lautet24 


4 —I eee 
pegee se 2 
Tenge Oa (A.6) 
i,j 
wobei 
é 9 
Oi = — F (3 %44j — 7° 055) (A.6a) 
bedeutet (4; = 4) — x; P= > +j). Unter Beachtung der Bewegungsgleichungen 
7 
Mm .. e 
a — + 3 44 


24 LANDAU, L.D., and E.M. Lirsuitz: The Classical Theory of Fields. London 
and Paris 1959. 
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ergibt sich mit v; = 4; und v,= )) ¥,v,/r: 
v 


(3 444; — POE) = i———— = 6 (4405 + U;,* = 9 Xvi — V0, Oi; ) (A.7) 


so daBg, wenn man noch a= ue — v2 einftihrt: 


6 
pat he eee as) 


15 mc 


oder wenn man vermittels des Energie- und des Drehimpulssatzes v und vy durch 
den StoBparameter 9 und die Relativgeschwindigkeit vg ausdriickt: 


peers (v es 11 SF) (A.9) 


15 mc 4 mY y 


Die gesamte von den beiden Elektronen bei ihrem Aneinandervorbeifliegen emit- 


tierte Energie wird 
Soi lait eth ay. (A.10) 
: \ 2 46%  g?v% 
(= SS = SS 


my v2 


Ein Elektron, das sich gegen einen Elektronenstrom der Dichte » mit der Relativ- 
geschwindigkeit vy bewegt, veranlaBt diesen, zusammen mit jenem pro Zeiteinheit 
die Energie 


lee) 
S = nv, 22 f dee &(Q, %) (A.11) 


min 


abzustrahlen, wobei analog zur e-7-Strahlung @,yin 


= ah |( vo} ist. Nach Ver- 
tauschung der Integrationen in (A.11) wird dann: a 


: : Tee 
407 Ge min 
‘Sa n = 4 Se g x 
9 m2 a? = MV o Ymin Ymin 
4é tai (2m) 1 
= eral if Oy ) 
MUET nin % 25 \*%min/ % 
4 et | 2 I 2¢ 
Y. . == — — : T am 
min m2 vg ! Qmin moe 


Wie bei der e-i-Strahlung wird nach _*©  entwickelt. Nach einer etwas lang- 


(A.12) 


wobel: 


V9 
wierigen aber elementaren Integration erhalt man: 
2227? Ej B02 0 Ei 
Sa nO me | ah ~ a ae (A.13) 
45a MC 411% @a@ mc 


(Ekin = 09/4). 


* In der entsprechenden Formel 2 S.207 des Buches von Lanpau und 


Lirsuitz24 steht an Stelle des Faktors ;°; der Faktor $. 


phe 
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W,, wird nun gemaB W,, = 56K S12 berechnet. Es gilt allgemein: 
f Ae a Sen aT ; m 
<<f(Bkin) >= (Sapp) | Bre F? f(Ebin), (A.14) 


1117" cetzt, um in nullter Naherung Ubereinstimmung 


F 
mit (30) zu erhalten, also gilt: 


so daB, wenn man noch a = 


4Cp 
\x 


W,,(t) = n2 Dy mc3 t? [1 — 0,001 joes (ea). (A.45) 


Das Vorzeichen der Korrektur ist negativ, da infolge der AbstoBung der mittlere 
Bahnabstand gréBer ist, als es bei geradliniger Bewegung der Fall ware. Dem 
Betrage nach ist die Korrektur bei gegebener Temperatur nur etwa der dritte 
Teil derjenigen bei der e-i-Strahlung; bei kT = 10 keV betragt sie etwa 
= Mec 
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Aus dem Institut fiir Angewandte Physik der Universitat Hamburg 


Wirkungsquerschnitt und Winkelverteilung 
der elastischen und unelastischen 
Elektronenstreuung in Aluminiumschichten* 


Von 
M. HORSTMANN und G. MEYER 
Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 5. April 1961) 


Absolute intensity measurements of the electrons scattered by a polycrystalline 
Aluminium foil were carried out in the energy range between 25 and 50 keV. The 
electrons scattered elastically were separated from those scattered inelastically by 
means of a retarding field. The intensities of the electrons having passed the foil 
unscattered and of those which were scattered elastically into the Debye-Scherrer- 
rings and into the continuous background can be interpreted by the assumption of 
reasonable thicknesses of the crystalline Aluminium and the amorphous Aluminium- 
Oxide. These values agree approximately with the thickness measured by light 
absorption. Additionally the probability of the inelastic scattering process can be 
deduced from these measurements. Investigations of the angular distribution were 
carried out in order to study the influence of the inelastic scattering on the shape of 
the primary beam, the rings and the continuous background. The results are dis- 
cussed in detail. Some results are given in particular, concerning the increase of the 
half width of the rings due to inelastic scattering processes. 


A. Einleitung 


In der vorliegenden Arbeit werden Messungen der Elektronen- 
streuintensitaéten polykristalliner Aluminiumfolien beschrieben. Das 
Ziel dieser Untersuchungen war es, einen Uberblick tiber die Intensitaten 
der elastisch und unelastisch gestreuten Elektronen und ihre Winkel- 
verteilung zu gewinnen. 

Wenn in einer Folie verschiedene elastische und unelastische Streu- 
prozesse méglich sind, iiberlagern sich die Winkelverteilungen der Ein- 
fach- und Mehrfachstreuprozesse zu einer Gesamtstreuverteilung, aus 
der die Beitrage der einzelnen Streuprozesse im allgemeinen nicht ent- 
nommen werden k6énnen. 

In manchen Fallen besteht jedoch die gemessene Streuverteilung 
aus mehreren unterscheidbaren Streugruppen (z.B. Interferenzmaxima 
und kontinuierlichem Untergrund), die bestimmten Klassen von Streu- 
prozessen zugeordnet werden kénnen. Diese Méglichkeit besteht z.B. 
bei der Analyse von Streudiagrammen polykristalliner Aluminiumfolien 


* Vorgetragen auf dem V. International Congress of the Union of Crystallo- 
graphy, Cambridge 1960. 
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und wird in der vorliegenden Arbeit ausgenutzt, um solche Debye- 
Scherrer-Diagramme zu interpretieren. 

Nachdem im Abschnitt B die theoretischen Grundlagen fiir diese 
Interpretation dargestellt worden sind, wird im Abschnitt C auf ab- 
solute Intensitatsmessungen eingegangen. Die Messungen wurden mit 
einer Gegenfeldanordnung! ausgefiihrt, die sowohl die Méglichkeit einer 
sehr zuverlassigen Intensitatsmessung bietet als auch die Trennung 
von elastisch und unelastisch gestreuten Elektronen erlaubt *. 

Es werden MeBergebnisse mitgeteilt, aus denen hervorgeht, wieviele 
der einfallenden Elektronen in die Primarstrahlrichtung, in die Inter- 
ferenz-Ringe und in den kontinuierlichen Untergrund gestreut werden. 
Die Ergebnisse werden mit theoretischen Werten fiir die Streuwahr- 
scheinlichkeiten verglichen. 

Im Abschnitt D wird durch einen Vergleich gefilterter und ungefil- 
terter Streudiagramme der Einflu8 der unelastischen Streuung auf den 
Verlauf des kontinuierlichen Untergrundes und auf das Profil der Inter- 
ferenzringe ermittelt. 


B. Theoretische Vorbemerkungen 

Zunachst soll der theoretische Zusammenhang zwischen den Wahr- 
scheinlichkeiten der einzelnen Streuprozesse, die in einer polykristallinen 
Aluminiumfole méglich sind, und den Intensitaten der beobachteten 
Streugruppen abgeleitet werden. Entsprechend den Uberlegungen auf 
S. 27 und 32 hat man zur Interpretation der Experimente die folgenden 
Klassen von Streuprozessen zu unterscheiden: 

a) die elastische Streuung in Aluminium-Kristalliten, 

b) die elastische Streuung in amorphen Bestandteilen der Folie 

(z.B. Oxyd- oder anderen Fremdschichten), 

c) die unelastische Streuung in allen Teilen der Folie. 

Andererseits kénnen wir im Streudiagramm folgende Streugruppen 
voneinander unterscheiden: 

a) den Primarstrahl, 

fp) die Interferenzringe, 

y) den kontinuierlichen Untergrund. 

Da auBerdem mit der benutzten Gegenfeldanordnung! die Trennung 
von elastisch und unelastisch gestreuten Elektronen méglich ist *, k6n- 


nen wir die genannten Streugruppen in gefilterten und ungefilterten 
Diagrammen betrachten. 


x ,,Unelastisch gestreut‘‘ nennen wir entsprechend dem Energieauflésungsver- 
mogen der MeBanordnung diejenigen Elektronen, deren Energieverlust gréBer als 
etwa 2 eV ist. Streudiagramme, die durch Abtrennen aller unelastisch gestreuten 
Elektronen erhalten werden, bezeichnen wir als ,,gefiltert‘‘. 

' HorSTMANN, M., u. G. MEvER: Z. Physik 159, 563 (1960). 
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Auf welche Weise lassen sich nun diese Streugruppen den ge- 
nannten Klassen von Streuprozessen zuordnen ? 

Im gefilterten Streudiagramm riihrt die Intensitat des Primarstrahls 
von den Elektronen her, welche die Folie ungestreut durchdringen. Alle 
iibrigen Elektronen des gefilterten Diagramms k6nnen in beliebiger Zahl 
die elastischen Streuprozesse (a) oder (b) erlitten haben. Die Einfach- 
streuung im kristallinen Folienteil fiihrt zur Entstehung scharfer Inter- 
ferenzringe, wenn die Kristallite nicht zu klein sind. Im Gegensatz 
dazu sind die im amorphen Teil der Folie elastisch gestreuten Elektro- 
nen (b) diffus tiber das Streudiagramm verteilt, bilden also einen Be- 
standteil des kontinuierlichen Untergrundes; dasselbe gilt auch fiir alle 
mehrfach elastisch gestreuten Elektronen, wenn mindestens einmal der 
StreuprozeB (b) vorgekommen ist. 

Auch der tiberwiegende Teil der Mehrfachstreuung (a) im kristallinen 
Folienteil wiirde zur Intensitat des kontinuierlichen Untergrundes bei- 
tragen. Jedoch ist dieser Beitrag bei den von uns verwendeten Schicht- 
dicken und Elektronenenergien zu vernachlassigen, wie im Abschnitt C 
gezeigt werden wird. 

Eine entsprechende Interpretation der Streugruppen des ungefzlterten 
Streudiagramms 1a8t sich nicht durchfiihren, wie sich im Abschnitt D 
durch Diskussion der MeBkurven ergeben wird. Wir berechnen daher 
im folgenden nur die absoluten, tiber alle Winkel integrierten Intensi- 
taten des gefilterten Diagramms. 

Werden die Wirkungsquerschnitte der Streufohe fiir die drei ge- 
nannten Streuprozesse durch die mittleren StoBzahlen »;, 7 =a, b, c, 
gekennzeichnet, welche mit der jeweils maBgebenden mittleren freien 
Weglange A; und der zugehorigen Schichtdicke d; der Streufolie durch 
die Beziehung v,=d,/A; verkniipft sind, so sind die Wahrscheinlich- 
keiten fiir Mehrfachstreuung unter folgenden vereinfachenden Voraus- 
setzungen durch die Poissonverteilung bestimmt: 1. Die Streuprozesse 
miissen unabhangig voneinander sein, so daf sich auch bei gemischter 
Mehrfachstreuung die mittleren freien Weglangen nicht andern. 2. Die 
auftretenden Streuwinkel miissen klein sein, damit alle von den Elek- 
tronen durchlaufenen Wegstrecken mit den d, identifiziert werden 
kénnen. 3. Das Streuvermégen der Folie muB innerhalb des bestrahlten 
Bereichs vom Ort unabhangig sein. Die Folie darf also z.B. keine 
Lécher oder Dickenvariationen aufweisen; denn alle Elektronen sollen 
die gleichen streuenden Schichtdicken d; durchlaufen. 4. SchlieBlich 
setzen wir voraus, daB aufeinanderfolgende St6Be an beliebig benach- 
barten Stellen der Folie geschehen kénnen. 

Die beiden letzten Voraussetzungen treffen fiir die elastischen StéBe 
(a) nicht in Strenge zu: Erstens variiert das Streuvermégen von Kristallit 
zu Kristallit, weil deren Orientierungen gegeniiber dem Primarstrahl 
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sich unterscheiden2. Die ortsunabhangige mittlere StoBzahl »,, die 
nach Gl. (6) berechnet wird, ist aber héchstens (némlich fir eine 
D/A, 
LDA, 
(D = KristallitgroéBe) behaftet. Zweitens sind nur solche elastischen 
Streuprozesse inkoharent, also voneinander unabhangig, die in verschie- 
denen Kristalliten stattfinden. Die Voraussetzung (4) ist aber bei unse- 
ren Experimentierbedingungen angenahert erfiillt, weil die Dicke der 
einzelnen Kristallite wesentlich kleiner als die mittlere freie Weglange 
A, ist (vgl. Tabelle, S. 29 und Abschnitt C). 

Die Wahrscheinlichkeit W(l, m, ») dafiir, daB ein Elektron im kri- 
stallinen Folienteil /-mal elastisch, im amorphen Folienteil m-mal 
elastisch und insgesamt -mal unelastisch gestreut worden ist, ergibt 
sich aus dem Produkt dreier Poisson-Verteilungen: 

yh vit yn 


Wil, m, n) = i eat +%) | (1) 


einlagige Kristallitschicht) mit einem Fehler von der GréBe 


Ein gefiltertes Streudiagramm enthalt also insgesamt den Bruchteil 


3 Wl, m, 0) =e” (2) 
1,m=0 
aller einfallenden Elektronen. Fiir die drei oben diskutierten Streu- 
gruppen ergeben sich aus Gl. (1) die folgenden Streuwahrscheinlich- 
keiten: 


#) Primarstrahl: Wp, = W (0, 0,0) =e Vere (3) 

f) Interferenzringe: Wp—=W/(1, 0, 0) =9,- e 7 atrrre) , (4) 

y) Untergrund: We=> SW m0) ser — Wee 
1=0 m=0 


(1, m) + (0,0) ; (1, 0) 


Experimentell kénnen die Wahrscheinlichkeiten Wp,, Wp, W,  be- 
stimmt werden, indem man einerseits vor der Folie die Intensitat J, 
des auftreffenden Primarstrahls und andererseits im gefilterten Streu- 
diagramm die Primarstrahlintensitaét Jp,, die Gesamtintensitat aller 
Ringe J, und die gesamte Untergrundintensitat J, miBt. Man erhalt 
dann die inittleren StoBzahlen y; aus den folgenden Gleichungen: 

TR 

I py 


Vy — 


i UA Wh 
i, Desi = u (6) 
if: 


vat +9, = In ae, 
a SS BF 


2 LEISEGANG, S.: Handbuch der Physik, Bd. XX XIII. Berlin-G6éttingen-Hei- 
delberg: Springer 1956. 
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a 


Hieraus ersieht man: 


1. Die mittleren StoBzahlen y,, y,, ¥,, k6Onnen aus den Intensitaten 
der Streugruppen eines gefilterten Diagramms bestimmt werden. 


2. Zur Bestimmung der elastischen StoBzahlen y, und », ist es not- 
wendig, die entsprechenden Intensitaten mit der Intensitait J,, des 
Primarstrahls hinter der Folie zu vergleichen. Es ist nicht richtig, die 
Intensitat J) der einfallenden Elektronen zu benutzen, die sich von Ip, 
um den Faktor e~«*%**) unterscheidet (hier etwa um einen Faktor 10). 


3. Der Wert von J, wird nur bendétigt, wenn man die Summe aller 
mittleren StoBzahlen bestimmen will. 


Bei der praktischen Anwendung der Formeln (6) hat man zu beden- 
ken, daB polykristalline Folien im allgemeinen nicht die vorausgesetzte 
Homogenitat besitzen**. Die gemessenen mittleren StoBzahlen kénnen 
daher nur als Anhaltswerte betrachtet werden. 


C. Absolute Intensitatsmessungen 

Die Untersuchungen wurden an einer etwa 400A dicken poly- 
kristallinen Aluminiumfolie durchgefiihrt. Die mittlere KristallitgréBe 
betrug 240 A, wie sich aus der Ringbreite ergab. Uber die Praparation 
der Folie wird in einer spateren Arbeit® berichtet. Mit der Gegenfeld- 
anordnung! wurden bei verschiedenen Energien der Primarelektro- 
nen gefilterte und ungefilterte Streudiagramme aufgenommen. Dazu 
wurde eine Spaltblende mit einem Offnungswinkel 0,3 - 10-3 x3 - 107~3rad? 
durch das Debye-Scherrer-Diagramm in radialer Richtung bis zu einem 
Streuwinkel von 0,1 rad bewegt und der in den MeBkafig gelangende 
Strom /, registriert. Die Spaltgeschwindigkeit war so bemessen, da8 durch 
die endliche Einstellzeit der Registrieranordnung die Winkelverteilung 
nicht verfalscht wurde. Die beiden unteren Registrierkurven der Fig. 2 auf 
S. 31 sind ein Beispiel fiir die Radialschnitte durch ungefilterte bzw. gefil- 
terte Debye-Scherrer-Diagramme. In diesen Diagrammen wurde der kon- 
tinuierliche Untergrund unterhalb der Reflexe graphisch interpoliert 
und durch Integration die Gesamtintensitat der Ringe und des Unter- 
grundes innerhalb des Streukegels von 0,1 rad Offnungswinkel bestimmt. 
Ferner wurde vor und nach der Registrierung eines Debye-Scherrer- 
Diagramms die Intensitat des Primarstrahls vor und hinter der Folie 
gemessen. 


a) Die MeBergebnisse. Fig. 1 veranschaulicht die Ergebnisse abso- 
luter Intensitatsmessungen bei den Elektronenenergien 25 und 48 keV. 
Aufgetragen sind die elastischen und unelastischen Streuintensitaten im 


3 SJENITZER, F.: Diss. Utrecht 1948. 
4 HABERSTROH, G.: Z. Physik 145, 20 (1956). 
5 HorSTMANN, M., u. G. MEYER: Acta Crystallogr. (im Druck). 
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Primirstrahl (Jp,), in den Interferenzringen (Jp) und im kontinuier- 
lichen Untergrund (I;;), jeweils bezogen auf die Gesamtintensitat inner- 
halb des Streukegels von 0,1 rad Offnungswinkel (d.h. Summe der sechs 
Anteile = 100%). 

Sehr bemerkenswert ist der verschwindend geringe Intensitatsantel 
der Ringe. Der Hauptteil der Streuintensitat befindet sich im kon- 
tinuierlichen Untergrund sowohl des ungefilterten als auch des gefilterten 
Streudiagramms. Ferner fallt auf, 
daB unelastisch gestreute Elektronen 
viel haufiger auftreten als elastisch 
gestreute, und daf§ schlieBlich nur 


700% 


G0 To\- 


unelastisch ——— 


BR 8 bzw. 18% der Elektronen die Folie 
ie 8 ungestreut durchdringen, d.h. im 


Primarstrahl des gefilterten Dia- 
gramms gefunden werden. 

Die Abhangigkeit der verschiede- 
nen Streuanteile von der Elektronen- 
energie ist verstandlich, wenn man 
bedenkt, daB alle »; mit wachsender 
\ Energie abnehmen. Deshalb nimmt 
25 keV 48 keV mit wachsender Energie der unge- 
Fig. 1. Anteile der elastischen und unelastischen streute Anteil zu [vgl. Gl. (3), und 
Streuintensitat im Primdarstrahl, in den Inter- Lae = 
ferenzringen und im kontinuierlichen Untergrund der gesamte Beit ais der unelastischen 
an der Gesamtintensitat innerhalb des Streukegels Streuung [~(4 == e*) nach Gl. (2) | 
von 0.1 rad Offnungswinkel. Primarstrahl; ht *. k D x d D h 

W@ Interferenzringe; KY kontinuierlicher ge ZUTUCK. agegen dandert sic 

Untergrund der Intensitatsanteil der Interferenz- 

ringe kaum, weil nach Gl. (4) die 

Abnahme der StoBzahl », durch das Anwachsen des Schwiachungs- 
faktors e~"«+"*) zum Teil kompensiert wird *. 


elastisch 
gestreut 


O% 


b) Bestimmung der mittleren StoBzahlen v;. Aus den gemessenen 
Intensitatswerten sollen jetzt die mittleren StoBzahlen v; nach Gl. (6) 
berechnet werden. Dabei ist jedoch zu bedenken, daB die Messun- 
gen nur bis zu einem maximalen Streuwinkel von 0,1 rad ausgefiihrt 
werden konnten. Aus diesem Grunde betragt die gemessene Gesamt- 
intensitat aller Streugruppen bei den Elektronenenergien 25 und 48 keV 
nur 65 bzw. 90% der Intensitat des einfallenden Primdrstrahls. Es ist 
aber moglich, die Streuintensitaten im Winkelbereich auBerhalb von 
0,1 rad folgendermaBen abzuschatzen: Fiir die Stromdichteverteilung 
des kontinuierlichen Untergrundes wird ein Verlauf der Form 

ee 
A [(B : eee 
Die unelastischen Streuanteile in den einzelnen Streugruppen werden im Ab- 
schnitt D behandelt. 


x 
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angenommen, wobei die Konstanten A und B durch stetige Anpassung 
dieser Funktion an den gemessenen Verlauf bestimmt werden. 

Die Integration ergibt, daB bei der Messung bis 0,1 rad nur etwa 50 
bis 80% der gesamten Untergrundintensitat erfaBt wird. 

Die Intensitat aller Interferenzringe, die im Winkelbereich auBerhalb 
von 0,1 rad legen, wird nach der kinematischen Theorie unter Beriick- 
sichtigung der Temperaturkorrektion (300° K) abgeschatzt. Danach 
gehen durch die Begrenzung des Winkelbereichs je nach Elektronen- 
energie zwischen 3 und 10% der gesamten Ringintensitat verloren. 

Unter Benutzung dieser Abschatzungen erhalt man die Gesamt- 
intensitaten der Streugruppen des gefilterten Diagramms, und es 
kénnen nach Gl. (6) die mittleren StoBzahlen », berechnet werden. Die 
Ergebnisse fiir verschiedene Elektronenenergien und _ verschiedene 
Folienstellen sind in der Tabelle auf S. 29 wiedergegeben. 

Man erkennt, daB im kristallinen Folienteil praktisch keine elastische 
Mehrfachstreuung vorkommt (v,<1). Dagegen spielen Mehrfachstreu- 
prozesse bei der elastischen Streuung in den amorphen Folienteilen und 
bei der unelastischen Streuung schon eine merkliche Rolle (», 4 und 
G1). 

Es ist zu bemerken, daB die Beriicksichtigung einer diffusen ela- 
stischen Streuung nach Gl.(6) immer dann erforderlich ist, wenn sich 
die rechten Seiten der beiden ersten Gln. (6) um mehr als die MeB- 
genauigkeit unterscheiden. Dieser Fall liegt hier wegen der hohen 
beobachteten Untergrundintensitat /;,, vor, so daB zwangslaufig eine 
mittlere StoBzahl y, eingefitithrt werden muB. Da », wesentlich groBer ist 
als »,, ist der Beitrag der kristallinen Mehrfachstreuung zur Intensitat 
des kontinuierlichen Untergrundes zu vernachlassigen. 


c) Diskussion der Ergebnisse. Um die gemessenen Werte v, mit den 
theoretisch berechneten StoBzahlen d;/A, vergleichen zu kénnen, miissen 
sowohl die wirksamen Schichtdicken d; als auch die mittleren freien 
Weglangen A, fiir die verschiedenen Streuprozesse bekannt sein. 

Nun ist aber die Bestimmung der einzelnen Schichtdicken d; nicht 
mdglich, sondern es ist lediglich die aus der Durchlassigkeit fiir sichtbares 
Licht ermittelte Schichtdicke drien, 200 A bekannt*. Weil dieser 
Wert nicht unmittelbar zu den Schichtdicken d; in Beziehung gesetzt 
werden kann, soll zur theoretischen Deutung der MeBergebnisse fol- 
gender Weg eingeschlagen werden: 

Zuniichst werden die mittleren freien Weglangen fiir die verschie- 
denen Streuprozesse theoretisch berechnet. Durch Multiplikation mit 
den gemessenen mittleren StoBzahlen y, erhalt man fiir jeden StreuprozeB 


6 Maver, H.: Physik diinner Schichten I. Stuttgart: Wissenschaftliche Ver- 


lagsgesellschaft 1955. 
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eine Schichtdicke d;, die man zum theoretischen Verstandnis der 
gemessenen Intensitaten annehmen mu. Die bei verschiedenen Elek- 
tronenenergien und an verschiedenen Folienstellen erhaltenen Werte 
von d; werden miteinander verglichen. 

x) Berechnung der mittleren freien Weglingen. Die mittlere freie Weglange fiir die 
elastische Streuung im polykristallinen Aluminium. Die Intensitat, die durch einen 


kubisch flachenzentrierten Kristalliten der GréBe D im Mittel iiber alle Orientierun- 
gen in den Ring (f) gestreut wird, betragt nach der kinematischen Theorie: 


2 
Py Ap é 4 A 250 LANA V. 


. ee 4 Aare 
: sper 48 4 D A= 2,09 10 Ki soe Dh — ay 


|h| = aad - der ee des reziproken Gittervektors, 2 die Wellenlange der 


Elektronen, pp die Flachenhaufigkeitszahl und Vp der Fourier-Koeffizient des 
Rr etalipo ene Die Werte von Vp werden aus dem Atomformfaktor fp ( ||) 
von Aluminium fiir Réntgenstrahlen’? nach der Beziehung 


Vg = fe SON (= eye antion (8) 


5 Ams, a®|h|? 


berechnet, in welcher a die Gitterkonstante, S() den Strukturfaktor (= 4), Z die 
Ordnungszahl und e~™(\5)) die Debyesche Temperaturkorrektion (300° K) bedeuten. 
Bei der vorliegenden Kristallitgré8e von 240 A miissen wir allerdings dynamische 
Extinktionseffekte beriicksichtigen. Wie in §® gezeigt wird, kann dies mit guter 
Genauigkeit in der von BLackMAN® aus der ZweistrahInaherung der dynamischen 
Theorie berechneten Form 
Ay 


mae [Jee 9) 


geschehen. Hierin ist Jy(*) die Bessel-Funktion nullter Ordnung. Durch Summa- 
tion iiber alle Ringe erhalt man das mittlere Streuvermégen des Kristalliten, woraus 
sich dann die mittlere freie Weglange A, nach der Beziehung 


(10) 


berechnen laBt, wenn D<A), ist (vgl. Tabelle). 


Die mittlere freie Weglange fiiy die elastische Streuung im amorphen Folienteil. 
Im Abschnitt 3) wird gezeigt, daB der diffus streuende Teil dey Folie zum gré8ten 
Teil aus Al,O3 besteht. Zur angenaherten Berechnung der Streuwahrscheinlichkeit 
des Oxyds nehmen wir an, daB sich die Streuintensitaten der Einzelatome addieren. 
Diese Streuintensitaten werden durch Integration der Atomformfaktoren von 
Aluminium’ und Sauerstoff!® berechnet. Setzt man voraus, daB die Dichte der 


? Tomueg, Y., u. C.H. Stam: Acta Crystallogr. 11, 126 (1958). 

® HorSTMANN, M., u. G. MEYER: Naturwissenschaften 48, 414 (1961). 

® BLACKMAN, M.: Proc. Roy. Soc. Lond. A 173, 68 (1939). 

10 BERGHUIS, J., 1.M. HaanappeL, M. Potters, B.O. Loopstra, C.H. MacGir- 
LAvRy und A.L. VEENENDAAL: Acta Crystallogr. 8, 478 (1955). 
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Oxydschicht ebenso groB ist wie die von makroskopischen Al,O,-Schichten, so er- 
halt man fiir die mittlere freie Weglange die in der Tabelle angeftihrten Werte 
von A,. 

220 


Die mittlere freie Weglange fiir die wnelastische Streuung. Streng genommen 
muBten hier alle unelastischen Streuprozesse im Aluminium und im Oxyd behandelt 
werden, die mit Energieverlusten von mehr als 2 eV (s. S. 22) verbunden sind. Nach 
BLAcksTOCK et al.™ scheint sich jedoch die gesamte unelastische Streuwahrschein- 
lichkeit in Aluminium recht gut durch die Plasmatheorie beschreiben zu lassen. 
Daher kann fiir die mittlere freie Weglange der von FERRELL}? berechnete Wert 


nF 2ayE 1 
Ae AE) ehpe (11) 


Les ane Wa! 


benutzt werden. Darin ist a, der Bohrsche Wasserstoffradius, E und pb Energie 
bzw. Impuls der einfallenden Elektronen, JE der Energieverlust und k, die maxi- 
male Wellenzahl der Plasmaschwingung, die nach! den Wert k, = 1,2: 108 cm hat. 

Da entsprechende Berechnungen fiir Al,O, nicht bekannt sind, verwenden wir 
versuchsweise dieselben Werte von A, auch fiir die unelastische Streuung in der 
Oxydschicht, d.h. wir denken uns die Oxydschicht durch eine gleich stark unela- 
stisch streuende Aluminiumschicht ersetzt. 


Tabelle. Ergebnisse dey absoluten Intensitdtsmessungen bei verschiedenen Elektvonen- 
energien E und an verschiedenen Folienstellen. Va» Vy» Ves Ve sind die gemessenen mitt- 
leven StoBzahlen fiiy die elastischen StoBe im kristallinen Aluminium (a), bzw. in der 
Oxydschicht (b) und fiir die unelastische Streuung (c), wie sie sich nach Gl. (6) bzw. 
dem auf S.36 genannten Verfahren ergeben. A;(i=a,b,c) sind die theoretisch 
bevechneten mittleren freien Weglingen fiir die verschiedenen Streuprozesse (Kristallit- 
gréBe 240 A). d; sind die aus dey Beziehung d;=v, A; berechneten Schichtdicken. 


860 


340 


450 210 760 


36 260), 5001 Me mal) Scotliitens 
13%0.| 185 | 490 | 400 | 260 | 710 
25 425 | 240 | 930 


385 | 200 | 880 
440 | 240 | 840 


Mittelwerte: 


B) Diskussion der Schichtdicken. Durch Multiplikation der gemessenen 
mittleren StoBzahlen mit den berechneten mittleren freien Weglangen 
ergeben sich die in der Tabelle aufgefiihrten Schichtdicken, die ftir den 
jeweiligen StreuprozeB maBgebend sind. Das sind also diejenigen 
Dicken einer Al-Schicht, einer Al,O3-Schicht und einer unelastisch 
streuenden Al-Schicht, die man annehmen muB, um unter den benutzten 


4 Bracxstock, A.W., R.H. Rircnie und R.D. Birkuorr: Phys. Rev. 100, 


1078 (1955). 
12 FERRELL, R.A.: Phys. Rev. 99, 647 (A) (1955). 
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Voraussetzungen die beobachteten Intensitaten der Streugruppen a, b, c 
im gefilterten Debye-Scherrer-Diagramm erklaren zu k6nnen. 

Diese Voraussetzungen betreffen erstens die Anwendbarkeit der 
Poisson-Verteilung [Gl. (1)] sowie zweitens die Giiltigkeit der obigen 
Berechnungen der mittleren freien Weglangen A;. SchlieBlich ist 
drittens zu bemerken, daB zur Bestimmung der mittleren StoBzahlen »; 
nach Gl. (6) eine Abschatzung der Streuintensitat im Winkelbereich 
auBerhalb 0,1 rad erforderlich war. 

Die erhaltenen Werte fiir die Dicke der einzelnen Schichtteile 
streuen nur um +10% um den jeweiligen Mittelwert, obwohl die 
Messungen bei verschiedenen Elektronenenergien und an verschiedenen 
Stellen der Fohe ausgefiihrt wurden. 

Da also die Schichtdicken d; nicht von der Elektronenenergie ab- 
hangen, kénnen wir den SchluB ziehen, da die Energieabhangigkeit 
der gemessenen mittleren StoBzahlen vy; durch die Energieabhangigkeit 
der theoretisch berechneten mittleren freien Weglangen richtig wieder- 
gegeben wird*. Insbesondere wird dadurch die Benutzung der dynami- 
schen ZweistrahInaherung bei der Berechnung der mittleren freien 
Weglange A, gerechtfertigt, denn die nach der kinematischen Theorie 
berechnete mittlere freie Weglange besitzt eine starkere Abhangigkeit 
von der Elektronenenergie als mit den MeBergebnissen vertraglich ist. 
Auch die GréBenordnung der erhaltenen Werte d,; entspricht etwa den 
Erwartungen. Die Dicke d, des kristallinen Folienteils ist zwar um etwa 
einen Faktor 2 gréBer als die Schichtdicke dyicy¢ 200 A. Es ist jedoch 
bekannt, daf verschiedene Methoden zur Schichtdickenbestimmung 
ahnliche Diskrepanzen ergeben kénnen‘®. 

Die Dicke der Folie einschlieBlich Oxydschicht setzt sich additiv 
aus d, und d, zusammen. Es sollte also d, +d, ~d, sein. Das ist auch 
angenahert der Fall. Die Unterschiede zwischen d, +d, und d, kénnen 
auf folgende Weise erklart werden: Erstens ist bei der Berechnung der 
unelastischen Streuintensitat die Ersetzung der Oxydschicht durch 
eine gleich stark unelastisch streuende Aluminiumschicht nicht streng 
richtig und zweitens erfaBt die Plasmatheorie nicht alle im Aluminium 
mdoglichen unelastischen Streuprozesse. 

Nach diesen Ergebnissen erlaubt also das dargestellte Auswerte- 
verfahren, die Intensitaten der verschiedenen Streugruppen eines 
Debye-Scherrer-Diagramms und ihre Energieabhangigkeit durch An- 
nahme homogener Schichten von geeigneter Dicke quantitativ zu 


* Aus einer Messung von I,/I p, bei 11 keV ergibt sich nach Gl. (6) fiir Vty+, 
der Wert 6,0. Andererseits erhalt man aus den theoretisch berechneten mittleren 
freien Weglangen A; und unter Benutzung der in der Tabelle angegebenen mitt- 


leren Schichtdicken d; den Wert V+ +, = 6,5 +0,6, in guter Ubereinstimmung 
mit dem Ergebnis der Messung. 
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erklaren. Die erhaltenen Schichtdicken sind von verniinftiger GréBe. Eine 
genauere Kontrolle der Ergebnisse ist jedoch nicht méglich, weil keine 


anderweitige zuverlassige Information iiber den Folienaufbau vorhanden 
ist. 


D. Die Winkelverteilung gefilterter und ungefilterter Streudiagramme 


Als Erganzung zu der vorangehenden Betrachtung iiber die absoluten 
Gesamtintensitaten der Streugruppen soll jetzt die Winkelverteilung 
der Stromdichte in gefilterten und ungefilterten Debye-Scherrer-Dia- 


(7) (key) ep (6) (7) (6) (9) 


OS 
Fj 1 
Sanires = na S ss N RH 
aS N §8 § 5S 8&8 
sin B/2 
az 


Fig. 2. Mitte und unten: Radialschnitte durch ein ungefiltertes bzw. gefiltertes Debye-Scherrer-Diagraram 

yon Aluminium. KristallitgréBe 240 A, Elektronenenergie 48 keV (Jx = Strom im MeBkatig ; MeB- 

blende: 0,3+10-*x3-10-%rad?). Oben: Zu den angegebenen Streurichtungen gehorende Energiespektren, 
normiert auf gleiche Hohe des 0 eV-Maximums 


grammen diskutiert werden. Eine Gegeniiberstellung von Registrier- 
kurven solcher Diagramme zeigt Fig. 2. Man erkennt deutlich den 
groBeren Kontrast der Interferenzringe im gefilterten Diagramm. Im 
ungefilterten Diagramm fallt die starke Untergrundintensitat in der 
Umgebung des Primirstrahls auf, die langsam nach gréBeren Streu- 
winkeln hin abfallt. 


BZ M. HorstMANN und G. MEYER: 


Im folgenden wird der kontinuierliche Untergrund des gefilterten 
Streudiagramms diskutiert und auf die Unterschiede zwischen gefilterten 
und ungefilterten Streudiagrammen eingegangen. 

a) Der kontinuierliche Untergrund des gefilterten Streudiagramms. 
Aus der Diskussion der absoluten Streuintensitaten (s. S. 27) ging hervor, 
daB8 zur Erklarung des intensiven kontinuierlichen Untergrundes im 
gefilterten Diagramm eine diffuse elastische Streuung angenommen 
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Fig. 3. Verlauf der Stromdichte des kontinuierlichen 
Untergrundes im gefilterten Streudiagramm, normiert 
auf gleiche Gesamtintensitat in. Winkelbereich 0,05 < 
sin 3/2 

eee 206 A“, Die Pfeile geben die Lage der 


Maxima in der Streuverteilung von amorphen Al,O, an!3 


werden muB. Im folgenden soll 
versucht werden, diesen Streu- 
prozeB zu identifizieren. 

Fig. 3 gibt den Verlauf des 
kontinuierlichen Untergrundes 
bei drei verschiedenen Elektro- 
nenenergien wieder. Die Kurven 
sind so normiert, daB ihr Ver- 
lauf gut verglichen werden 
kann. Auffallig sind die breiten 
Maxima, deren Lage gut mit 
denen des amorphen Al,O, tiber- 
einstimmt!*, wie die Pfeile in 
der Fig.3 andeuten. Wir schlie- 
Ben daraus, daB der iber- 
wiegende Teil des kontinuier- 
lichen Untergrundes_herriihrt 
von der elastischen Streuung 
in einer Oxydschicht, mit der 
die Aluminium-Folie bedeckt 
ist. Auf Grund des Prapa- 
rationsverfahrens® ist eine sol- 
che Oxydschicht sicher vor- 
handen. 


Diese Annahme wird durch den Verlauf der Energiespektren (Fig. 2) 
bestatigt. Nach™ ist namlich die Energieverteilung der in diinnen 
Al,O3-Schichten unelastisch gestreuten Elektronen (im Gegensatz zur 
unelastischen Elektronenstreuung in diinnen Aluminiumschichten) sehr 
breit und besitzt ein Maximum bei etwa 22 eV. Damit ist es verstand- 
lich, daB die Energiespektren der Fig. 2 neben den scharfen Maxima, 
die dem charakteristischen Energieverlust von Aluminium entsprechen, 
auch einen kontinuierlichen Anteil enthalten, der vom Al,O, herriihrt. 

Aus Fig. 3 ist ersichtlich, da8 mit abnehmender Elektronenenergie 
die Maxima und Minima des kontinuierlichen Untergrundes etwas 


13 Siehe z.B. Kerr, I.S.: Acta Crystallogr. 9, 879 (1956). 
i PowELL, C.J., and J.B. Swan: Phys. Rev. 118, 640 (1960). 
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mehr ausgeglichen werden, und daB die Tendenz zu einem flacheren 
Verlauf besteht. Diese Effekte sind durch einen zunehmenden EinfluB 
der elastischen Mehrfachstreuung in der Oxydschicht zu verstehen. In 


Ubereinstimmung damit variiert », zwischen 0,8 und 1,3 (s. Tabelle). 


Es seien noch kurz folgende méglichen Entstehungsursachen des kontinuierlichen 
Untergrundes diskutiert: Ein Leerversuch ergab, da®B die Elektronenstreuung an 
den Blendenrandern und an den Stegen des Folientragernetzes unmebar schwach 
ist. Ebenso kann ein EinfluB der Objektveranderung durch Elektronenbestrahlung 
(Verschmutzung, Entstehung von Gitterfehlern!®) auf den kontinuierlichen Unter- 
grund ausgeschlossen werden, weil sich dieser innerhalb der MeSzeit von einigen 
Stunden bei Anwendung einer Objektabschirmung! kaum 4Andert. 


Die Intensitat der an thermischen Gitterschwingungen gestreuten Elektronen 
ist nach theoretischen Uberlegungen erheblich kleiner als die Gesamtintensitat der 
Interferenzringe und kann somit ebenfalls vernachlassigt werden. Ahnliches sollte 
auch fiir die Streuung an Gitterfehlern und an regellos bzw. in feinkristallinem Zu- 
stand angeordneten Aluminium-Atomen gelten!®,!7, da deren Zahl sicherlich 
wesentlich kleiner ist als die Zahl der Kristallatome; denn die Folie war vor Beginn 
der Messung 20 min lang bei etwa 400° C getempert worden. 


SchleSBlich kann im hier vorliegenden Fall auch der Anteil der kristallinen Mehr- 
fachstreuung am kontinuierlichen Untergrund?: !7 vernachlassigt werden, weil nach 
den Ergebnissen des Abschnitts C die mittlere Sto®Bzahl y, wesentlich kleiner als 
y, ist. 

Aus diesen Betrachtungen geht hervor, daB die quantitative Interpretation des 
kontinuierlichen Untergrundes allein durch die diffuse elastische Streuung in der 
Al,O,-Schicht eine recht gute Naherung darstellt. 


b) Der Primarstrahl und der kontinuierliche Untergrund. Durch einen 
Vergleich des ungefilterten und des gefilterten Streudiagramms sowie 
durch Diskussion der Energiespektren (Fig. 2) soll der Einflu8 der un- 
elastischen Streuung auf die Winkelverteilung der Streuintensitat er- 
mittelt werden. 

Wenn man von den Interferenzringen absieht, bilden im gefilterten 
Diagramm der scharfe und sehr intensive Primarstrahl und der um einen 
Faktor 10? schwachere und nach gr6éBeren Streuwinkeln hin flach ab- 
fallende kontinuierliche Untergrund zwei deutlich verschiedene Streu- 
gruppen (vgl. Fig. 4a). Das Profil des Primarstrahls im gefilterten 
Streudiagramm wird allein durch die apparativen Parameter, Diver- 
genz des einfallenden Primarstrahls und GréBe der MeBblende, bestimmt. 
Auch im ungefilterten Diagramm hebt sich der Primarstrahl deutlich 
vom kontinuierlichen Untergrund ab. Wahrend allerdings der inten- 
sitatsschwachere Teil des Profils durch die unelastische Streuung gegen- 
iiber dem gefilterten Diagramm stark verbreitert ist, betragt die Ver- 
eroBerung der Halbwertsbreite des Primarstrahls nur wenige Prozent. 


15 Tox, T.: Diss. Utrecht 1940. 
16 | EONHARD, F.: Z. Naturforsch. 9a, 727, 1019 (1954). 
17 LENNANDER, S.: Ark. Fysik 8, 551 (1954). 
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Da das Energiespektrum Nr. 2 in Fig. 2 im Vergleich zu allen anderen 
Spektren einen groéSeren Anteil solcher Elektronen enthalt, deren 
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Energieverlust ein Mehr- 
faches des charakteristi- 
schen Energieverlustes von 
15 eV betragt, konnen wir 
schlieBen, daB an der Ver- 
breiterung des Primar- 
strahls die unelastische 
Mehrfachstreuung merklich 
beteiligt ist. 

Ubrigens zeigt dieses 
Energiespektrum im Gegen- 
satz zu den anderen einen 
haufigsten Energieverlust 
von 18 eV. Dieser Befund 
ist auf Grund der Disper- 
sionsrelation der Plasma- 
theorle zu verstehen, weil 
die in die Beobachtungs- 
richtung gestreuten Elek- 
tronen ihre Richtungsande- 
rung bei einem unelasti- 
schen Sto8 erfahren und 
dabei einen groBeren Im- 
puls an das Plasma ab- 
geben als die in Vorwarts- 
richtung gestreuten!®19, 

Vergleicht maninFig.4a 
bei gréBeren Streuwinkeln 
den kontinuierlichen Unter- 
grund des ungefilterten 
Streudiagramms mit dem 


des gefilterten, so erkennt 
man, daf deren Intensi- 
taten etwa_ proportional 
zaeinander sind. AuBer- 
dem haben die Energie- 
spektren Nr.5, 7, 9 in Fig.2 nahezu die gleiche Form. Dieser 
Befund 1a8t sich dadurch erklaren, daB der kontinuierliche Untergrund 


Fig. 4. a Verlauf des kontinuierlichen Untergrundes im 
ungefilterten (1) und gefilterten (2) Streudiagramm bei 
48 keV. b Winkelabhangigkeit des Quotienten aus unelastischer 
und elastischer Streuintensitat des kontinuierlichen 
Untergrundes bei 48 keV 


18 WATANABE, H.: J. Phys. Soc. Japan 11, 112 (1956). 
19 Mever, G.: Z. Physik 148, 61 (1957). 
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des ungefilterten Diagramms durch gemischte Mehrfachstreuung* zu- 
standekommt, und da der Beitrag der ausschlieBlich unelastisch ge- 
streuten Elektronen sehr gering ist. Da namlich die unelastische Streu- 
verteilung sehr schmal ist, wird der Verlauf des ungefilterten Unter- 
grundes ebenso wie der des gefilterten im wesentlichen durch die diffuse 
elastische Streuung bestimmt. Der Einflu8 der unelastischen Streuung 
besteht lediglich darin, daB die breiten Maxima und Minima etwas 
ausgeglichen werden **. 


Um die Unterschiede zwischen dem gefilterten Streudiagramm, das 
nur die ausschlieBlich elastisch gestreuten Elektronen enthalt [vgl. 
Gl. (2)], und dem ungefilterten Streudiagramm quantitativ zu disku- 
tieren, bilden wir den Quotienten Jynetast/Zease der aus Fig. 4a entnom- 
menen unelastischen und elastischen Streuintensitéat. Man erkennt in 
Fig. 4b, daB dieser Quotient in der Umgebung des Primarstrahls 
( a <<), 45 A>) sehr stark vom Streuwinkel abhangt, wahrend er im 
sin #/2 


auBeren Winkelbereich ( ; 


Dieses Verhalten 1aBt sich folgendermaBen erklaren: Unter den auf 
S. 23 fiir die statistische Behandlung der Mehrfachstreuung gemachten 
Voraussetzungen unterscheidet sich die gefilterte Streuverteilung 
Teast (#) (Kurve 2 in Fig. 4a) um den Faktor e~” von derjenigen elasti- 
schen Streuverteilung, die sich bei verschwindender unelastischer Streu- 
wahrscheinlichkeit ergeben wiirde. Wenn man die Streurichtungen 


SS Os5 Nal nahezu konstant ist. 


durch die Vektoren ri kennzeichnet, erhalt man daher die Winkelvertei- 
lung der unelastisch gestreuten Elektronen Jy yeast (P) aus dem Faltungs- 
integral 


Torrepe (?) = er fF ties (ea _ 8'|) 3 hi (|8"|) dQ; (1 2) 


},,(9’) ist darin die auf 1—e~” normierte Winkelverteilung der durch 
die mittlere StoBzahl y, charakterisierten unelastischen Streuung. Zur 
weiteren Diskussion machen wir Gebrauch von der oben erwahnten 
Tatsache, daB 7,,(’) nur in einem kleinen Winkelbereich merklich von 
null verschieden ist. Daher wird die unelastische Streuintensitat in der 


Beobachtungsrichtung § nur durch die GroBe von I elast (| — #’|) in einer 
kleinen Umgebung von o bestimmt. Nach Fig. 4a besitzt die diffuse 


‘ : é ; ind 2 
elastische Streuverteilung im auBeren Winkelbereich (= Lae 0,15 A ) 


*x Unter gemischter Mehrfachstreuung ist hier eine Kombination der elastischen 
Streuung im amorphen Folienteil und der unelastischen Streuung zu verstehen. 
xx Es zeigt sich, da® auch hinsichtlich der breiten Interferenzmaxima amorpher 
Substanzen die gefilterten Streudiagramme kontrastreicher sind als die ungefilter- 


ten, wodurch die Untersuchung amorpher Substanzen erleichtert wird. 


Q* 
2) 
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eine so schwache Winkelabhangigkeit, daB man angenahert schreiben 
Unelest (?) = 5 Dae (?) ¥ Hi Tes (9) dQ, : (13) 


Es sollte sich also fir den Quotienten I ypetast/Leas: der Wert e’—1 er- 
geben. Damit kann aus dem Mittelwert des Verhaltnisses J ynetast/Letast 
im d4uBeren Winkelbereich ein zweiter Wert fiir die mittlere StoBzahl y, 
ermittelt werden. Diese Werte v, sind ebenfalls in der Tabelle aufgefiihrt 
und stimmen sehr gut mit », tiberein. 

Eine quantitative Interpretation des Quotienten J gpetast/Zeast 1M 


kann: 


Winkelbereich 2 <0,15 A+ unter Benutzung des Faltungsintegrals 
(12) ist nicht méglich, weil der Verlauf der Funktion 7, (9) nicht bekannt 
ist. Es ist aber ohne weiteres verstandlich, daB in Richtung 7? ~0 das 
Verhaltnis J ynetast/Ze1ast Kleiner ist als e’—1 (vgl. Fig. 4b und Energie- 
spektrum Nr.1 in Fig. 2); denn eine nicht zu groBe MeBblende in der Rich- | 
tung # +0 ertaBt zwar alle ungestreuten aber nur einen Teil der unela- 
stisch gestreuten Primarelektronen. In der Umgebung des Primarstrahls 
- sind \ , ; 
dagegen [z.B. peo 0,05A < werden praktisch keine ungestreuten 
Elektronen erfaBt, so daB das Verhaltnis Dynetast/Zeace den Wert e’¢—1 
erheblich iibersteigt. 


c) Die Interferenzringe. In bezug auf den unelastischen Streuanteil 
legen die Verhaltnisse in den Interferenzringen ahnlich wie im Primar- 
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Fig. 5. Vom kontinuierlichen Untergrund abgetrennte Profile des 111- und 200-Ringes im gefilterten 
und im ungefilterten Debye-Scherrer-Diagramm von Aluminium (KristallitgréBe 130 A). Die Kurven sind 
auf gleiche Maximalintensitat des 111-Ringes bezogen 


strahl. Einerseits weisen die mit einer relativ kleinen MeBblende (s. 
Fig. 5) in den Braggschen Winkeln gemessenen Energiespektren (Nr. 4, 
6, 8 in Fig. 2) einen ahnlich geringen Anteil unelastisch gestreuter Elek- 
tronen auf wie das Energiespektrum Nr. 1. Andererseits sind die Ring- 
profile durch die unelastische Streuung verbreitert. 

Im folgenden werden diese Ringverbreiterungen und der gesamte 
unelastische Streuanteil in den verschiedenen Interferenzringen behan- 
delt. 
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a) Der gesamte unelastische Streuanteil. Um den Anteil der unelastisch 
gestreuten Elektronen an der Gesamtintensitat eines Interferenzringes 
(Lunetast/Zetast) ZU ermitteln, miiBte iiber das wahre Ringprofil integriert 
werden. Diese Integration ist in praxi jedoch nicht méglich, weil be- 
sonders im ungefilterten Streudiagramm der wahre Verlauf des kon- 
tinuierlichen Untergrundes nicht mit Sicherheit bestimmt werden kann, 
und weil auBerdem einander iiberlappende Interferenzringe nicht ein- 
deutig separiert werden konnen (vgl. Abschnitt B und Fig. 5). 

Ublicherweise geschieht die Abtrennung der Interferenzringe vom 
kontinuierlichen Untergrund dadurch, daB der Verlauf des Unter- 
grundes unterhalb der Ringe durch graphische Interpolation festgelegt 
wird. Die Reproduzierbarkeit dieses Abtrennverfahrens hangt etwas 
von der Elektronenenergie und der Kristallitgré6Be ab. Die Streuung 
der so bestimmten Werte fiir die integralen Ringintensitaten betragt 
im Mittel im gefilterten Diagramm etwa +5%, im ungefilterten Dia- 
gramm dagegen etwa +15%. 

Bei Anwendung dieses Abtrennverfahrens ergibt sich aus unseren 
Messungen, daB die relativen Ringintensitaten im gefilterten und im 
ungefilterten Streudiagramm innerhalb +15% iibereinstimmen. In 
jedem Interferenzring ist also praktisch der gleiche Anteil unelastisch 
gestreuter Elektronen enthalten, und zwar betraégt das Verhaltnis 

-Lunetast/Zeast bei der benutzten polykristallinen Aluminiumfolie (Kri- 
stallitgr6Be D = 240 A) bei 25 keV 0,42 und bei 48 keV 0,25. 

Auf Grund der Inkoharenz der Streuprozesse (s. Abschn. B) wiirde man dagegen 
fiir das Verhaltnis Lynejast/Zelast den Wert e’*—1 erwarten, d.h. nach der Tabelle 
‘bei 25 keV 4,8 und bei 48 keV 1,9. 

Die starke Diskrepanz zwischen den gemessenen und den berechneten Werten 
mu wohl auf systematische Fehler bei der Abtrennung der Interferenzringe im 
ungefilterten Diagramm zuriickgefiihrt werden. Diese nicht genau bestimmbaren 
systematischen Fehler bestehen darin, da bei der graphischen Interpolation ein 
relativ groBer Betrag des unelastischen Streuanteils, der die Basis des ungefilterten 
Interferenzringes bildet (vgl. Fig. 5), dem kontinuierlichen Untergrund zugerechnet 
und nur der weniger verbreiterte obere Teil des Ringprofils abgetrennt wird. Die 
dadurch bedingten relativen Fehler der Untergrundintensitat sind nur gering, da 
die Gesamtintensitat der Interferenzringe im Vergleich zu der des kontinuierlichen 
Untergrundes schwach ist (vgl. Fig. 1). Die systematischen Fehler beim Abtrennen 
der Interferenzringe im gefilterten Diagramm sind bedeutend kleiner”. 

Fiir den folgenden Abschnitt f ist die Bemerkung von Bedeutung, 
daB die Abtrennfehler keine groBe Unsicherheit bei der Bestimmung 
der Halbwertsbreiten der Interferenzringe bedingen. 

Die oben erwahnte Ubereinstimmung der relativen Ringintensitaten 
im gefilterten und im ungefilterten Streudiagramm zeigt, daB die 
systematischen Abtrennfehler fiir alle Ringe etwa gleich sind, was durch 
eine Ahnlichkeit der Ringprofile im ungefilterten Streudiagramm zu er- 


klaren ware. 
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B) Die Ringverbreiterung durch unelastische Streuung. Wie aus der 
Gegeniiberstellung der Interferenzringe des gefilterten und des ungefil- 
terten Streudiagramms (vel. Fig. 5) hervorgeht, werden die Ringprofile 
durch die unelastische Streuung verbreitert: Die Flanken der Ringe im 
ungefilterten Diagramm sind abgeflacht und die Ringbasen sehr ausge- 
dehnt. 

Wir haben die Halbwertsbreiten # der Interferenzringe des gefilterten 
und des ungefilterten Streudiagramms miteinander verglichen. Dabei 
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im ungefilterten und gefilterten Streudiagramm bei mehreren KristallitgroBen D. Der absolute Fehler betragt 
im Mittel etwa + 5% 


mu die Verbreiterung der Ringe durch den Mefspalt beriicksichtigt 
werden. Da die Ringbreite Bway, ~A/D bei abnehmender Elektronen- 
energie im Vergleich zum Offnungswinkel des MeBspaltes zunimmt, 
kann man durch Extrapolation der gemessenen Werte £,,,/A auf die 
Energie E =0 den EinfluB des Spaltes eliminieren (vgl. auch 5). 

Aus den so reduzierten Halbwertsbreiten der Interferenzringe des 
ungefilterten (Bunger) und des gefilterten Diagramms (8,.;) ergibt sich 
die relative Ringverbreiterung, die in Fig. 6 fiir verschiedene Ringe in 
Abhangigkeit von der Kristallitgr6Be® aufgetragen ist. Man sieht, daB 
die Verbreiterung mit wachsender KristallitgréBe zunimmt. Das ist 
anschaulich leicht zu verstehen; denn bei konstantem unelastischem 
Streuanteil ist die relative Ringverbreiterung um so starker, je schmaler 
das elastische Ringprofil ist. (Die systematischen Unterschiede in den 
Ergebnissen fiir die verschiedenen Ringe sind darauf zuriickzufiihren, 
daB die Halbwertsbreite mit wachsendem Streuwinkel zunimmt5.) Man 
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sollte erwarten, da® die relative Ringverbreiterung auch von der Elek- 
tronenenergie abhangt, weil der Anteil der unelastisch gestreuten Elek- 
tronen in den Interferenzringen mit wachsender Energie abnimmt 
(s. oben). Jedoch ist hier die MeBgenauigkeit zu gering, um diesen 
Effekt beobachten zu kénnen. 

Fig. 6 zeigt, daB8 bei KristallitgréBen von iiber 100 A, wie sie in 
polykristallinen Folien haufig vorliegen, die Verbreiterung der Inter- 
ferenzringe durch die unelastische Streuung unter Umstianden iiber 20% 
betragen kann. Eine zuverlassige Untersuchung der Ringprofile ist 
daher nur in gefilterten Streudiagrammen méglich. 


Die Verfasser danken Herrn Professor Dr. H. RAETHER herzlich fiir die An- 
regung zu dieser Arbeit und fiir sein fo6rderndes Interesse. Die Deutsche Forschungs- 
gemeinschaft unterstiitzte die Arbeit in dankenswerter Weise durch Bereitstellung 
finanzieller Mittel und verschiedener Gerate. 
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The basic equations of the cathode fall region are linearized for small perturbations 
from a stationary state. The calculation is based on a one dimensional model. The 
linearized system of equations is solved by series expansion in space and time. 
As a result, a linear differential equation for the discharge current and the cathode 
fall, the differential characteristic is obtained. The inclusion of the first main terms 
allows a transformation of this differential characteristic into a differential equation 
of an electric circuit, consisting of an ohmic resistance FR, a self inductance L anda 
capacitance C. The terms RF, L, C are given as functions of discharge parameters, 
which may be determined experimentally or theoretically for the stationary glow 
discharge. Two different cases are considered. In the first case the influence of 
the ionic transient time through the cathode fall region is investigated. The second 
case takes into account the diffusion of metastable atoms from the glow to the 
cathode. The results may be applied in stability considerations, in the investigation 
of the production of oscillations within the cathode fall region and in the description 
of a glow discharge produced by an external direct voltage with a small super- 
imposed alternating voltage. 


Einleitung 


Mit dem Studium der verschiedenen Eigenschaften eines Gasent- 
ladungsplasmas an einfachen Entladungsformen wurde auch die Unter- 
suchung der Glimmentladung verstarkt. 

An experimentellen Untersuchungen iiber die stationére Glimment- 
ladung liegt ein umfangreiches Material vor (siehe z.B.1). Die von ver- 
schiedenen Autoren®-?.4 entwickelte Theorie der kathodischen Gebiete 
der stationaren Glimmentladung wurde mit der fortschreitenden Kennt- 
nis der Elementarprozesse weiter ausgebaut. So berticksichtigt Neu5 
die Spannungsabhangigkeit der kathodischen Elektronenauslésung und 
erfaBt die StoBionisation der Elektronen durch eine empirische Nahe- 
rungsformel. Die besonderen Verhaltnisse der Ionenbewegung in den 
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extremen Fallraumfeldern wurden von BApAREU, PopEscu und Jova® 
diskutiert. Wie EcKER und MULLER? ausfiihren, sind die prinzipiellen 
Mechanismen des Kathodengebietes verstanden, ihre exakte Formulie- 
rung und numerische Auswertung bereiten jedoch noch Schwierigkeiten. 
Der Hauptgrund dazu liegt in der noch ungeniigenden Kenntnis der ein- 
zelnen Elementarprozesse. 

Die entsprechende Situation bei der nichtstationaren Glimmentla- 
dung 1a48t sich folgendermaBen skizzieren. Wir lassen dabei die nicht- 
stationaren Effekte der positiven Saéule und des Anodengebiets auBer 
acht. Ein wichtiges Ziel der experimentellen Arbeiten liegt in dem 
Studium der Glimmentladung als Element eines Schaltkreises. Hierzu 
gehéren die Messung der Impedanz* “4 und die Untersuchung von 
Glimmentladungsintermittenzen!®-*°, Aus den bei diesen Experimenten 
ermittelten Relaxationszeiten leitete man die Laufzeit der Ionen im 
Fallraum” und die Aufbau- und Abklingzeiten der Raumladung?®.!9 her. 
Im Zusammenhang mit diesen Intermittenzen tauchte die Frage der 
Stationaritat eer Glimmentladung auf. Geeignete Ersatzschaltungen 
wurden zur Beschreibung der Entladung vorgeschlagen. 

Eine weitere wichtige Gruppe von experimentellen Arbeiten, auf die 
wir hier nicht weiter eingehen wollen, untersucht an gepulsten Entla- 
dungen Aufbau- und Abklingzeiten. 

Die bisher vorliegenden theoretischen Beschreibungen der nicht- 
stationaren Glimmentladung!>?,21-°4 stiitzen sich auf experimentell 
oder theoretisch begriindete Ansatze, mit deren Hilfe das elektrische 
Verhalten der Entladung in der Nachbarschaft eines stationdren Ar- 
beitspunktes erfaBt werden kann. Wegen der schon im stationaren Fall 
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auftauchenden Schwierigkeiten liegt eine Berechnung der nichtstationaren 
Glimmentladung noch nicht vor. 

Diese Berechnung ist das Ziel unserer Arbeit. Hierzu gehen wir von 
den zeitabhangigen Grundgleichungen des Kathodengebietes aus. Unter 
Verwendung geeigneter Naherungen erhalten wir fiir kleine Abwei- 
chungen von einem stationdéren Arbeitspunkt eine Differentialgleichung 
fiir den Entladungsstrom J und die Entladungsspannung U, die sog. 
differentielle Charakteristik. Die Koeffizienten dieser Gleichung werden 
auf GroBen zuriickgefiihrt, die sich an der stationaren Entladung messen 
lassen. Diese differentielle Charakteristik beschreibt innerhalb ihrer 
Grenzen das nichtstationare Strom-Spannungsverhalten der Glimment- 
ladung vollstandig und bildet die Grundlage von Stabilitatsunter- 
suchungen. 


Grundztige der nichtstationaren Beschreibung 


Vor der eigentlichen Untersuchung wollen wir uns kurz mit den 
Begriffen ,,stationar“ und ,,nichtstationar‘’ beschaftigen. Bei der ex- 
perimentellen Bestimmung einer Strom-Spannungs-Charakteristik zeigt 
sich, wie problematisch schon der Begriff einer stationdren Glimment- 
ladung ist. Um zu einigermafen reproduzierbaren MeBwerten zu kom- 
men, muB man bestimmte MeSverfahren anwenden, und selbst dann 
sind die MeBwerte nur innerhalb kleiner Zeitspannen konstant. Wir be- 
ziehen daher den Begriff nichtstationar auf ein bestimmtes Zeitintervall 
At,, innerhalb dessen sich die Entladungsparameter wesentlich andern 
sollen. Mit der Vorgabe von At, beriicksichtigen wir jeweils nur be- 
stimmte nichtstationdare Mechanismen der Entladung. 


Wir k6nnen jetzt drei Arten von Vorgangen unterscheiden: 


I. Vorgange, die gemessen an At, schnell verlaufen. Die entspre- 
chenden Einstell- bzw. Relaxationszeiten kénnen wir vernachlassigen. 


II. Vorgange, deren Relaxationszeiten in der Gréf8enordnung von 
At, legen. Diese Vorgange liefern die nichtstationaren Effekte unserer 
Beschreibung. 


III. Vorgange, die gemessen an At, langsam verlaufen. Diese Vor- 
gange koénnen wir bei der Berechnung als stationadr betrachten. 

Als wichtige Relaxationszeiten im kathodischen Gebiet der Glimm- 
entladung beriicksichtigen wir die Laufzeit der verschiedenen Teilchen- 
arten durch den Kathodenfallraum. Bei geeigneter Wahl von At, 
kénnen wir die einzelnen Laufzeiteffekte getrennt beriicksichtigen. Wir 
beschranken uns auf eine Beschreibung mit AZ, in der GréBenordnung 
der Ionenlaufzeit (Fall a) und in der GréBenordnung der Diffusionszeit 
der Metastabilen vom Glimmlicht zur Kathode (Fall b). Die Elektronen- 
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bewegung im Fallraum rechnet in beiden Fallen zur Gruppe I. Bei der 
Berechnung des Elektronenstromes kénnen wir daher die Entladungs- 
parameter (mit der charakteristischen Zeitspanne At,) als konstant be- 
trachten. Das gleiche gilt fiir den Ionenstrom im Fall b. 


Bisherige Ansatze zur nichtstationdren Beschreibung 


GRANOWSKY** untersucht eine réumlich homogene Gasentladung 
in der Nachbarschaft eines stationdren Punktes (I), U,) nach der Me- 
thode der kleinen Stérungen 


T=h+hi |hl<|bli Se=0 | 

. (1) 
7 z = 4 1U, 
EUs Osho] en Aevoe 


Fiir die GréBen J, und U, erhalt er die differentielle Charakteristik 


4 / dil, di'U,) 
2, [4 ae ae } ay (2) 
Se \ 


Die Koeffizienten (a;, b;) hangen von der Wahl des stationaren Punktes 

ab. Wegen der Voraussetzung der rdumlichen Homogenitat laBt sich (2) 

ohne eingehende Priifung auf den Kathodenfallraum nicht anwenden. 
Auf Grund theoretischer Uberle- 

gung oder experimenteller Erfahrung WG 

gelang es verschiedenen Autoren, fil aaion 

eine Gleichung von der Form (2) fiir U, y c R, 

den Kathodenfallraum abzuleiten. / 
KAUFMANN?! ordnete der Entla- j ailiatoeee 

dungein Ersatzschaltbild (s. Fig. 1) zu auBerer Schaltkreis  Glimmentladung 

und erhielt die Differentialgleichung Fig. 1. Ersatzschaltbild einer Glimmentladung in 


einem du eren Schaltkreis. KenngroBen des du- 

dl, Beren Schaltkreises: Batteriespannung Uz, Vor- 
| widerstand Rg; KenngroBe der Glimmentladung: 

(3) differentieller Widerstand R;; Induktivitat L; 


7 J. aU Kapazitat C 
=U gg rN tices og aes 
U; ° Y i dt? 


Fiir eine Entladung in einem auBeren Schaltkreis mit einer Gleich- 
spannungsquelle und einem Vorwiderstand R, gab er die beiden Stabili- 


tatsbedingungen 
ee 0 (4) 


Te Ore etal =. () (5) 
an. 


Bei der experimentellen Untersuchung von Glimmintermittenzen 
fand GAWEHN 2, da die Entladung in der Nachbarschaft der stationaren 
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Charakteristik durch zwei der drei GréBen J, dI/dt, U vollstandig be- 
stimmt ist. Fiir kleine Stérungen ergibt sich hieraus die differentielle 
Charakteristik 


al. = 
R+L2=U,. (6) 


Eine dihnliche Darstellung wird auch von anderen Autoren! verwendet. 


VAN GEEL™ untersucht zwei Falle von nichtstationaren Entladungen, 
die er durch formale Betrachtungen herleitet. Fiir den einfachsten Fall 


erhalt er 


eae Oe dU, 
Realy di =U,+T GE? (7) 


wahrend er unter Beriicksichtigung von Nachwirkungseffekten eine 
Differentialgleichung 2. Ordnung in J, und U, findet. Die Gl. (7) laBt 
sich zur Deutung von gemessenen Impedanzdiagrammen und zur Sta- 
bilitatsuntersuchung heranziehen. 

Aus einer experimentell gefundenen Beziehung iiber die relative 
Anderung des Entladungswiderstandes gewinnt GERSTEN! ebenfalls 
eine Gleichung von der Form (7). Die Zeitkonstante t ermittelt GERSTEN 
in einer Energiebilanzbetrachtung. 

Zusammenfassend kénnen wir feststellen, da’ eime systematische 
Berechnung der nichtstationaren Glimmentladung noch nicht vorhegt. 
Die verschiedenen angefiihrten Beschreibungen Gl. (3), (6), (7) fuBen 
auf verschiedenen experimentell oder theoretisch begriindeten Annahmen, 
wodurch ein Vergleich der einzelnen Methoden erschwert wird. 

Im folgenden wollen wir fiir das Kathodengebiet der Glimmentladung 
ein zeitabhangiges Differentialgleichungssystem aufstellen und im Hin- 
blick auf die differentielle Charakteristik auswerten. 


Grundlagen der Berechnung 

Wir beschranken unsere Rechnung auf ein ebenes Modell. Die Wahl 
des Koordinatensystems wird durch Fig. 2 veranschaulicht. Unsere 
Kathoae Fallraum Glimmlicht Anode Beschreibung erfaBt nur die Entla- 
dungsgebiete Kathodenfall und nega- 
tives Glimmlicht und entspricht da- 
mit experimentell einer ebenen Ent- 
ladungsanordnung, bei der die Anode 

a ee eS ins negative Glimmlicht taucht. 
Fig 2. Wahi aes dete See Bei der Untersuchung unterschei- 
den wir, wie allgemein iiblich, die 
beiden Modellzonen Fallraum und negatives Glimmlicht, die wir ge- 
trennt beschreiben und durch geeignete Randbedingungen aneinander- 
kntipfen wollen. Die uns interessierenden Gréen U(é) und J() lassen 
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sich darstellen als 
1] 


Ul) =—f Bx, t) dx (8) 
Ti) =F \i(0,) -¢g | (0) 


wenn 7 die Stromdichte, E die elektrische Feldstarke, F die vom Glimm- 
licht bedeckte Flache und ¢, die Dielektrizitatskonstante des Vakuums 
bedeuten. Der zweite Term in Gl. (9) wird durch die Flachenladung auf 
der Kathode bedingt. 

Wegen der relativ hohen Leitfahigkeit kann der Spannungsbedarf 
des Glimmlichts gegeniiber dem des Fallraums vernachlassigt werden; 
die Integration in Gl. (8) ist also nur bis d auszufiihren (s. Fig. 2). Die 
Eigenschaften des negativen Glimmlichts gehen daher allein itber die 
Randbedingungen in die Rechnung ein, und das Problem reduziert sich 
auf die Ermittlung der kathodischen Stromdichte 7(o0, ¢) und der elek- 
trischen Feldstarke E(x, ¢) im Bereich des Fallraums. 


Als Ausgangsgleichungen verwenden wir: 


= == a + % | | Teilchenbilanz der Elektronen (10) 
xX 
é 2 = a + ot | 1_| Teilchenbilanz der Ionen (11) 
a ) af 
i. er =), \ — Bewegungsgleichung der Ionen (12) 
en. 
CE bee \ 
We am en,  Poisson-Gleichung. (13) 


Die Tragererzeugung im Volumen wird durch den ersten Townsendschen 
Koeffizienten « beriicksichtigt. Wegen der hohen Geschwindigkeit der 
Elektronen im Fallraum k6énnen wir n_ gegeniiber n, und damit die 
Bewegungsgleichung der Elektronen vernachlassigen. 


Fiir den Koeffizienten k der Ionendrift in Gl. (12) wird bei WANNIER” 


R= 1447 Ve A, ~/M, und bei Bapareu et al. k= /2¢/14,02 angegeben (A, = 
mittlere freie Weglange des Ions im Fallraum; /, = Masse des Ions; Q = mittlerer 
Umladungsquerschnitt des Ions im Fallraum). Wir lassen den genauen Zahlwert 


von k offen. 

Grundsatzlich ware neben den Gln. (10) bis (13) noch die Energie- 
bilanzgleichung zu beriicksichtigen. Da aber alle Temperatureffekte im 
Vergleich zu den hier untersuchten nichtstationdren Vorgangen sehr 
langsam verlaufen, betrachten wir bei der Auswertung der Gln. (10) bis 
(13) die Temperatur als stationar. 


25 wee G.H.: Phys. Rev. 83, 281 (1951); 87, 708 (1953). 


46 KARL GERHARD MULLER: 


Zu dem Differentialgleichungssystem (10) bis (13) kommen noch die 
tiblichen Randbedingungen?-® am Glimmsaum 


E(d, t) =0 (14) 
i, (d, ty = 04_(d, 2) (15) 


hinzu. Bei der Formulierung der kathodischen Randbedingung miissen 
wir die beiden auf S. 42 geschilderten Falle a und b unterscheiden. 
Im Fall a verursacht die Ionenlaufzeit die typischen nichtstationaren 
Effekte, wir beriicksichtigen an der Kathode nur den Hauptanteil der 
Elektronenauslésung durch Jonen: 


BM oN 9 Nemeth evar 3 (16a) 


Der Fall b untersucht den Einflu8 der Laufzeit der Metastabilen vom 
Glimmsaum zur Kathode. Wir erfassen die entsprechende kathodische 
Elektronenauslésung durch einen Korrekturterm zu (16a). Zu seiner 
Berechnung verwenden wir folgende Modellvorstellung. ionen und 
Metastabile wandern von ihrem Erzeugungsort zur Kathode, wobei die 
Metastabilen wegen der relativ zur IJonendrift langsamen Diffusion ver- 
zogert an der Kathode auftreffen. Die mittlere Verzégerung sei durch 
die mittlere Diffusionszeit t,, gekennzeichnet. Nehmen wir Proportio- 
nalitat zwischen dem kathodischen Ionenstrom und dem zugeh6rigen, 
verzogerten kathodischen Strom der Metastabilen an, so kénnen wir die 
Elektronenauslésung durch Metastabile mit dem Ansatz y,,7. (0, —T,,) 
beriicksichtigen. Dies fiihrt zur kathodischen Randbedingung 


a (0, t) = Vs on (0, t) a5 Yn vy (9, i Tm) : (16b) 


Durch geeignete Naherungen und Loésungsansatze wollen wir die 
Grundgleichungen des Fallraums (8) bis (16) auf eine auswertbare Form 
bringen. 

Berechnung des Fallraums 


Wie wir auf S. 43 ausfithrten, 1a4Bt sich fiir die Falle a und b der 
Elektronenstrom wie bei zeitlich konstanten Parametern berechnen. 
Wir erhalten damit aus Gl. (7): 

d 


4_(d,t) =1_(0,t) exp if a (x, t) ax} ; (17) 


Der Elektronenstrom wachst von der Kathode zum Glimmsaum hin 
exponentiell an, das Hauptionisationsgebiet liegt in der Nahe des 
Glmmsaums. Dieses Verhalten fiihrt uns zu folgendem Modell. 

Die gesamte lonisation des Fallraums verlegen wir in ein glimmsaum- 
nahes Ionisationsgebiet wd< x<d. Der Feldverlauf auBerhalb berechnet 
sich mit « =0 aus der Raumladungsbewegung der Ionen (11), (12), (43). 
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Das Feld im Innern wird durch einen vom Experiment nahegelegten, 
linearen Ansatz erfaBt. Die Grenze bei x =y.d wahlen wir so, daB einer- 
seits das empirisch beschriebene Ionisationsgebiet méglichst klein ist, 
andererseits die Voraussetzung « =0 auBerhalb des Ionisationsgebietes 
einen méglichst geringen Fehler verursacht. 

Wahlen wir den geeigneten Wert « =3/, als Grenze, so liefert die 
Integration der Poisson-Gleichung (13) mit der Randbedingung (14) 


ey E(x, t) = Jn, (€,t) dé —1den,(8d,t) O0<x<3d a 
id 


€) E(x, t) =[« — den, (24,2) 8d<sx<d. 


Die Wahl u =3/, wird von EckER und MULLER’ am stationaren Feld- 
verlauf gepriift. 

Wir werten jetzt die Randbedingungen Gln. (15), (16) und (17) aus. 
Die Zahl der je Zeiteinheit im gesamten Fallraum erzeugten Ladungs- 
trager dN, /dt berechnet sich aus Gl. (17) zu 

2X: _ Fi_(0,1) [exp AO — 1] (19) 
mit 
d 
A) = iWials ax (20) 
0 
In Ubereinklang mit dem bisher verwendeten Modell lassen wir die ge- 
samten im Fallraum erzeugten Ionen (19) an der Stelle + =3d/4 aus dem 
Ionisationsgebiet heraustreten. Hinzu kommt die Ionenstromkompo- 
nente 67_(d,t) aus dem Glimmlicht, die wegen der Laufzeit 7, durch 
das Ionisationsgebiet verzégert ist. Wir erhalten daher aus Gln. (15), 
(16), (17) als Bilanz fiir den Ionenstrom 


i, (24,1) = 4 Lae Mee 


4 ve his 
=, 7, (0, t) [exp A(t) —1] + (24 a) 
+ y, 61, (0, — t,) exp A(t — T,), 
i, (J d,t) = Ge + 0th eh 


= [yt (0, 4) + mts (0, ¢ — T)] {1 + 6] exp Al)— 1}, 


wenn wir bei Fall b die Ionenlaufzeit vernachlassigen. 

Die Grundgleichungen des Fallraums (8), (9), (14), (12), (18), (21) 
linearisieren wir fiir kleine Abweichungen (Index 1) vom stationaren Ver- 
halten (Index 0). 
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Nullte Naherung oder stationdrer Fall 
Im stationaren Fall gewinnen wir durch Integration von (18) mit 
(12) und 


V+ i Ym — Y/Y (22) 
die Beziehung 
fn P, 3 k 73 k UE . 
ig = — 2B Nit+ye — =-1,745(1+y)%——* (23) 
, pr a p* 


mit 


£4. pA 1 (1 
p= 20 (=) zal) ; (24) 

Bis auf den Zahlenfaktor 1,745 findet sich Gl. (23) auch bei an- 
deren Autoren. Die Naherungen « =const. bzw. « =O im ganzen Fall- 
raum?,5,6,26 fiihren zu den Faktoren 2,6 bzw. 1,4. Wegen der ungenii- 
genden Kenntnis der beteiligten Elementarprozesse 1aBt sich der Zahlen- 
faktor schlecht experimentell tiberpriifen. 


Die nullte Naherung der Gl. (21) fiihrt zur Stationaritatsbedingung 
=y[(1 + 6) exp 4y)—1], (25) 


die auch bei NEv® oder in ahnlicher Form be1 WEIzEL2 hergeleitet wird. 


Fiir die erste Naherung bendtigen wir auBerdem noch die Ionenflug- 
zeit durch den Ionisationsbereich 34/45 «<d 


und die Ionenflugzeit durch den Bereich 0S x <34/4 


0 ' 
mad p) ds 

ec. = | = = 0,698 F a (27) 
va +0 Us 


Erste Naherung 
In erster oder linearer Naherung erhalten wir 


3 
4. 


OE’ 


+ Tae pelony =P ay Danity Vaal 1 wenn 
oe 16+ ee | Hee SOR i rae 2) 
0 4) 
eet 1 £6 24 cB | 
I' =i'(0, T) ieaes as 6: ae (29a) 
A 1 “y “y 
Py Lye) Oe) nt (On ne (29b) 


26 WarREN, R.W.: Phys. Rev. 98, 1650, 1658 (1955). 
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Bog en’ __ Oa’ 
2° OF = ax” 50a) 
ou’ : 
O —— ex ) (30b) 
ile ae li yee ee , Bor 
Nee x| 5 43 x| 5 = (0), (31) 
ee Sean eye ec 
Ba 6 a+ fa&, Tae +in'(3,7), (32) 


DE DOr pala) oe ae 

eae A Orcas: Cra Dom nlagalts | (33a) 
ey LS ay 5 4 ‘ 
4 Ay tt? 4" (1) +4,84t% ar —1)=0,| 

4m [i'(0,T) —#(0,T,— 11-1 +7) 4A) =0, (33) 


wenn wir die neuen Veradnderlichen 


ff = q A 4! cF- a + y) Van 4 ui" = UL ‘s jae Saas Ey dy . 
Fi, ie ; Ope Cae 
ae 5 = 
n' ats é 0 Nan MS = 5 oa, 
& Uo dy do 
ee t 16 a. a 
T+ Tm 


und die Ergebnisse der nullten Naherung beniitzen. 

Wir wenden uns jetzt der Berechnung von A’ zu. Mit A hatten wir 
die mittlere Zahl der Ionisationsakte eines Elektrons auf dem Wege von 
der Kathode zum Glimmsaum bezeichnet. Entsprechend der Naherung 
von Nevu® zur Bestimmung von « im Fallraum fassen wir A als Funktion 
von U und d auf. Dieser funktionale Zusammenhang hefert nach der 
Linearisierung 


A'=aU'+ba'. (34) 


Die Koeffizienten a und } lassen sich an Hand folgender Uberlegung 
abschatzen. Die an der Kathode und im Fallraum erzeugten Elektronen 
erreichen sehr bald Strahlcharakter?”? und kommen damit in den Be- 
reich nahezu konstanter differentieller Ionisierung. Eine Veranderung 
der Fallraumspannung um den Wert U, wird daher A nur geringfiigig 
verdndern, wogegen eine Veranderung der Fallraumdicke um den Wert 
d, ein zu d, ungefahr proportionales A, bedingt. Dies fiihrt zu 


bw. (35) 


27 DeeeeIGe u. K.G. Mtiier: Z. Naturforsch. 16a, 246 (1961). 


Z. Physik. Bd. 164 4 
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Das Verhiltnis a/b kénnen wir durch eine Variation mit A’ =0 ermitteln. 
Eine solche Variation von U und d liegt aber im stationaren Fall vor. 
Ersetzen wir die kleiien GréBen U, und d, durch ihre Differentiale, so 


erhalten wir a ~ adind (36) 
b U |a’=o din O° 


Numerische Ergebnisse 

Zur Auswertung des Differentialgleichungssystems (28) bis (34) 
fiihren wir fiir die einzelnen Entladungsparameter die ersten Glieder 
ihrer Taylor-Entwicklung nach X und T (Fall a) bzw. nach 7; (Fall b) 
ein. Durch Koeffizientenvergleich erhalten wir ein System von linearen 
Gleichungen in den EntladungsgroBen J’, 2’, U’, E’, n’, d' und deren Ab- 
leitungen. Lésen wir dieses Gleichungssystem auf, so kénnen wir die 
einzelnen zeitlichen Ableitungen der aufgefiihrten GroBen durch die 
zeitlichen Ableitungen des Stromes J’ bzw. der Spannung U’ ausdriicken, 
insbesondere finden wir 


Tie Saas (37) 
0 


In die Koeffizienten a; gehen noch die GréBen a, Ay, y, y,, als Parameter ein. 
Die Giite der Naherungslosung (37) wird durch die Zahl der mit- 
gefiihrten Glieder der Taylor-Entwicklung und von der speziellen Art 
der Stdérung U’(¢) bestimmt. 
Eine Umformung von Gl. (37) und deren Ableitung fiihrt zu einer 
differentiellen Charakteristik in der Gestalt 


I 


Teh pn GHEE a ! — —— ; d'U’ 


Wie ein Vergleich von Gl. (38) mit Gl. (3) zeigt, entspricht die Ersatz- 
schaltung aus Ohmschem Widerstand R’, Induktivitat L’ und Kapazi- 
tat C’ (s. Fig. 1) einer Naherung, bei der in Gl. (38) die Summe iiber die 
Glieder b,d'U'/dT' mit i =3 vernachlassigt werden kann. 

Die Schaltkreisyré8en in Gl. (38) sind mit einem Apostroph gekenn- 
zeichnet, da sie sich auf Strom, Spannung und Zeit in den transformierten 
GréBen beziehen. Eine Umrechnung auf die urspriinglichen GréBen 
ergibt: 


ers ae (39a, b) 
—- ' U) . i 
ates L me by, = isk a (40) 


Paarl , 
a) C=C Vel, C145 -(1 $y) oF dy; oe (41) 
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Wir haben das lineare Gleichungssystem der beiden Falle a und b 
mit Hilfe des elektronischen Rechenautomaten ER 56 des Instituts fiir 
Angewandte Mathematik der Universitat Bonn aufgelést und die 
GréBen R’, L’, C’, b; fiir geeignete Werte der Parameter a, Ag, y, ym be- 
rechnet. Dabei veranderten wir die Parameter in dem fiir die Anwendung 
wichtigen Bereich: 


O2ESe = 045 OSS AGS 25 
0,025 Sy <0,2; 0,1 <pply $0,2. 


Den durch das Abbrechen der X-Reihenentwicklung bedingten 
Fehler konnten wir am stationaren Fall iiberpriifen, bei 40 mitgefiihrten 
X-Entwicklungsgliedern fanden wir einen Fehler unterhalb von 1°/o9. 
Im berechneten Parameterbereich ergab sich mit Ausnahme der ersten 
Gleder (im allgemeinen 123) eine alternierende Folge der );. Diese 
Eigenschaft der 0; erleichtert eine Fehlerabschatzung fiir das Abbrechen 
der 7-Entwicklung. 

Wir beschranken uns bei der Fehlerbetrachtung auf solche Storungen 
U'(t), fir welche die Glieder b;d'U’/dT’ oder, im Falle einer periodischen 
Storung 

Oye SO ore Ons (42) 


Realteil und Imaginarteil dieser Glheder fiir 723 eine alternierende 
Folge bilden. Unter dieser Beschrankung la8t sich die Differential- 
gleichung (3) der Ersatzschaltung an Stelle von Gl. (38) verwenden, 
wenn bei reellem d'U’/dT* 


ad? U" | 


RC S| >| Sa (43) 
bzw. bei einer periodischen Stérung (42) 
eRe? angen (44) 
[DEA ree 
erfiillt sind. Nehmen wir im Fall a den Wertebereich 
O27 04 0,5 0,025 Sy = 0,2; 
a =0,2 A,=1,0 0,05 SyS0,2 
2=—0,3 0.4 Ag = 41,0 OND 7 = 072 
aus, so zeigt die Rechnung in dem untersuchten Bereich 
RC] =| | be 
IEEE eects 


4* 
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Bei einer periodischen Stérung fiihrt dies zu der einfachen Voraus- 
setzung der Anwendbarkeit von Gl. (3): 


1 >> Q2. (46) 


Die Schaltkreisgr6Ben R’, L’, C’ lassen sich im Falle b explizit an- 
geben: 


1 
a ees; ee 4 
f eT eR (47) 
; d at 

TES Ym _ | 2,5 ||0 2,5Vm 48 
he Vance ! ' yAg 23 vik oAgy oe) 

prone 1 ' 2,5 Ym _ 
OOF A wen, f 7 we bore eo) 


Im Falle a gilt ebenfalls Gl. (47), die GroBen L’ und C’ sind in Fig. 3 bis 5 
aufgetragen. Der sich ergebende Wert der Kapazitat der Entladung 
liegt im Fall a in der GréBenordnung des auch anschaulichen Werts des 
Fallraumkondensators ¢),f/d,). Der entsprechende Wert der Induktivitat 
(40a) zeigt Proportionalitat zur Ionenflugzeit durch den Fallraum. 
Dieses Verhalten wurde auch schon von anderen Autoren!®: 3 angegeben. 


Anwendung 


In den vorangehenden Abschnitten haben wir die differentielle 
Charakteristik einer Glimmentladung hergeleitet und in die Form der 
Differentialgleichung einer Ersatzschaltung iiberfiihrt. Zwei verschie- 
dene Falle werden unterschieden. Im Fall a ist die Laufzeit der Ionen 
im Fallraum fiir die nichtstationaren Effekte verantwortlich. Der Fall b 
behandelt den EinfluB der kathodischen Elektronenemission durch 
Metastabile. Diesen Fall b kénnen wir erweitern auf folgenden allge- 
meineren Fall. An der Kathode unterscheiden wir die iibliche Elek- 
tronenstromkomponente, die proportional zum momentanen Ionenstrom 
ist, und eine Elektronenstromkomponente, die proportional zum Ionen- 
strom eines friiheren Zeitpunkts ist und den Bruchteil y,,/ ausmacht. 
Die Verzégerungszeit t,, dieser zweiten Komponente kann durch irgend- 
welche Laufzeit- oder Hystereseeffekte bedingt sein, mu8 jedoch wesent- 
lich gr6Ber als die Ionenlaufzeit sein. 

Die SchaltkreisgréBen R’, L’, C’ erméglichen eine Stabilitatsunter- 
suchung der Entladung an Hand der Stabilitatsbedingungen (4) und (5), 
wobei allerdings noch die Bedingung (43) bzw. (44) fiir die Anwendbar- 
keit der Ersatzschaltung gelten muB. 

Die differentielle Charakteristik (38) laBt die Konstruktion eines 
Impedanzdiagramms Z’=U'/I'’=Z'(Q) zu. Zur Vereinfachung ver- 
nachlassigen wir jetzt d'U'/dT’ mit 1=2 und erhalten das Diagramm 
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Fig. 3—5. Selbstinduktion L’ und Kapazitat C’ einer Glimmentladung im Fall a) fiir verschiedene Werte 
der Entladungsparameter a, Ay, y. Die unterschiedlichen a-Werte werden durch verschiedene Zeichnung 
der Kurven charakterisiert; a=0,43 --------- a=0;3; a a=0,2 
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der Fig. 6, einen Halbkreis oberhalb der reellen Achse, wenn wir die 
Werte R’ =0,4; L’ =1,0; C’ =0,8 zugrundelegen. Wegen der Vernach- 
lassigung der héheren Ableitungen von U’ gibt die gezeichnete Kurve 
den richtigen Verlauf der Impedanz nur im Anfang des linken Astes 
wieder. Der charakteristische Verlauf der Impedanz in diesem Bereich 
wird durch die Messungen™:12,18 bestatigt. Die Verschiebung der Im- 
pedanzkurven bei YEH! mit steigender Stromstarke ]aBt sich aus den 
Ergebnissen des Falls a erklaren [s. Gln. (39a), (40a), (41a)]. Die Im- 
pedanzkurven von AHSMANN und OskaM?!8 und die Messungen von 


20 
Im(£)) 


Z(Q2) 


“40 R’ 10 20 ZOLIRC 40 
Re(Z’) 


Fig. 6. Impedanz Z’ = U’/I’ einer Glimmentladung fiir kleine sinusférmige Stérungen der Frequenz 2 =: T+ 


oh 
Rk’, L’, C’ bedeuten die transformierten Werte des differentiellen Widerstandes R;, der Induktivitat L und 
der Kapazitat C der Entladung 


KreJCiM deuten wegen der im Vergleich zur reziproken Ionenlaufzeit 
niedrigen Frequenzen auf einen ProzeB der Art b hin. 

Da wir bei unseren Berechnungen konstante zeitliche Ausdehnung 
der Entladung angenommen haben, muf diese Voraussetzung fiir den 
Bereich des normalen Kathodenfalls iiberpriift werden. STEENBECK28 
bestimmte die seitliche Ausbreitungsgeschwindigkeit einer normalen 
Glimmentladung unabhangig vom Gasdruck zu einigen m/sec. Bei ge- 
niigend hohen Kreisfrequenzen @ einer periodischen Stérung laBt sich 


daher unsere Rechnung auch auf die normale Glimmentladung an- 
wenden. 


Herrn Dipl.-Math. G. ScHRODER aus dem Institut fiir Angewandte Mathematik 
der Universitat Bonn danke ich fiir seine Unterstiitzung beim Programmieren des 
Problems zur numerischen Auswertung am ER 56. 


28 STEENBECK, M.: Arch. Elektrotechn. 26, 306 (1932). 


Zeitschrift fiir Physik 164, 55—58 (1961) 


Aus dem I. Physikalischen Institut der Technischen Universitat Berlin 


Beugung von Elektronenwellen 
an magnetischen Strukturen 


Von 
H. Borerscu, H. Hamiscu, D. WoHLLEBEN und K. GROHMANN 


(Eingegangen am 12. Mai 1961) 


Magnetfelder stellen fiir Elektronenwellen Phasenobjekte dar, an denen Beugung 
auftreten kann. Mit der Kirchhoffschen Formel wird das Beugungsbild berechnet, 
das hinter einem Objekt mit schwach ablenkendem Magnetfeld entsteht. 


Die w-Funktion der Elektronen lat sich bekanntlich analog der 
optischen Erregung mit der Kirchhoffschen Beugungstheorie behandeln. 
(Vgl. z.B. die Elektronenbeugungsversuche an der Halbebene!.) 

Das Kirchhoffsche Beugungsintegral gibt die skalare Amplitude einer 
Welle im Punkt P, wenn Amplitude und Phase dieser Welle auf einem 
den Punkt P umschlieBenden Schirm bekannt sind. Fiir den Spezialfall 
einer punktférmigen Quelle lautet das Integral: 


w (u, v) = (© » ii eth: s (En, %,2) : dé ; an) 
Schirm , (1) 
s(&, 7, 4, v) =79(§,y) + 7p (E, 7, 4, v) | 
C =komplexe Konstante, 
e = Wellenzahl, 
€, 7 = Koordinaten des Integrationspunktes in der Schirmebene, 
uw, v = Koordinaten des Aufpunktes P in der Beobachtungsebene, 
7. =Abstand Quelle—Integrationspunkt, 
rp = Abstand Integrationspunkt —Aufpunkt. 


Diese Schreibweise des Integrals gilt unter folgenden Vorausset- 
zungen: 

1. Die Wellenlange 4 sei klein gegen den Durchmesser des Schirm- 
bereichs, dessen Flachenelemente zur Beugungsfigur beitragen. 

2. Dieser Durchmesser sei seinerseits gegen die Abstande Quelle— 
Schirm (x) und Schirm—Beobachtungsebene (y) so klein, daB die Am- 
plitude der von der Quelle Q her einlaufenden Primarwelle im beugenden 
Schirmbereich konstant bleibt und auch keine Entfernungsabhangigkeit 
der Amplitude der vom Integrationspunkt J kommenden Beugungs- 
wellen im Aufpunkt P auftritt. 


1 BOERScH, H.: Naturwissenschaften 28, 711 (1940). 


56 H. Borerscu, H. Hamiscu, D. WoHLLEBEN und K. GROHMANN: 


In die Schirmebene wird ein ,,diinnes‘’ Objekt gebracht. Es ver- 
andere Amplitude und Phase der Primarwelle. Unter dem Integral (1) 
tritt dann in bekanuter Weise eine komplexe Objektfunktion hinzu: 


p(w.) =C- f Om) ete. etenm). de .dn (2) 
Schirm 
O(é, 7) gibt die Anderung der Amplitude, 
p (&, 7) die Phasenschiebung durch das Objekt wieder. 


Die Phasenschiebung @(&, 7) durch das Objekt in (2) resultiert aus 
der Wirkung schwach ablenkender elektrischer und magnetischer Felder. 
Die Phasenschiebung g, durch ein elektrisches Potential ist eine ein- 
deutige Funktion der Koordinaten € und 7 des Integrationspunktes. 
Die magnetische Phasenschiebung ergibt sich nach EHRENBERG und 
Sipay? und AHARONOV und BoHM® aus 


I 
ou =z | Was (3) 
Q 


% Vektorpotential, d3 Wegelement auf dem Strahl. 


Die magnetische Phasenschiebung ist zunachst nicht eindeutig, weil 
fiir YC beliebige Eichtransformationen zuzulassen sind. Das Beugungs- 
problem 1a8t sich trotzdem eindeutig formulieren, wie im folgenden 
gezelgt wird. 

Fiir die Phasendifferenz zwischen zwei Teilwellen im Punkt P, die 
auf getrennten Wegen / und /’ von Q nach P laufen, ergibt sich mit 


Gl. (3): 


Ap=k-(—Vl’) + Aow. (4) 
Der magnetische Anteil ist hierin: 
Aou=( { xas— f aS , DUas. (5) 
l V 


Bei der Integration iiber den geschlossenen Weg / und 1’ wirkt sich die 
Willkiir in der Bestimmung von Y% nicht aus. Die Phasendifferenz wird 


proportional dem von den Wegen / und /’ eingeschlossenen magnetischen 
FluB @O(/, 7’): 


dou =5, Puda=s f Bap=* 0,2) (6) 
F 
% Magnetische Induktion, F von / und J’ umrandete Flache. 


2 EHRENBERG, W., and R.E. Sipay: Proc. Phys. Soc. 62, 8 (1949). 
3 Anov, Y., and D. Boum: Phys. Raronev. 115, 485 (1959). 
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Zur Verwertung der Beziehung (6) wird die Kirchhoffsche Beugungs- 
formel durch Multiplikation mit einem konstanten Phasenfaktor um- 
geformt: 


yp (1, v) = eb bs Ean, 4+ 0 (EB mB}. w(x, v) 
= Cfo (E,n) et RIS (51, U2) —s (EB, 1B, 4, 2)}—1 fo (En) —— Cans)}.d&.dy. J (7) 
Der Exponent dieses Ausdrucks stellt jetzt die Phasendifferenz der 
Beugungswelle auf dem Wege s(é, 7, u,v) gegen eine Bezugswelle auf 
dem Wege s (Ep, 7g, uv, v) durch den festen Punkt B der Schirmebene im 
Aufpunkt P dar. (é, 7) —q@(&p, ng) ist die Differenz der durch das 
Objekt erzeugten Phasenschiebungen zwischen beiden Teilwellen in P. 

Die Anderung des Phasengliedes beeinfluBt die Intensitat der Beu- 
gungsfigur nicht: 


[vl? =ly'?. (8) 
Die gekriimmten Bahnen / und /’ in Gl. (4) lassen sich mit den Strecken 
s(&,y, u, v) und s(&g, yg, u, v) der Gl. (7) identifizieren, wenn die Ab- 
lenkung der Elektronen im Magnetfeld geniigend schwach ist. Dann 
wird im rein magnetischen Fall nach Gl. (6) 


y(&, 4) — 9 (Es, HB) = A Ou = > P(é, n, €p, 1p) - (9) 


Die Intensitat im Aufpunkt ist also gegeben durch: 


\2 


-dy|. (10) 


ie 
—tks(&,7, u,v)— —— ®(E,n, €3, 1B) 
iG | Oe ale h -d 


Schirm 


Srp 


Hierbei sind die Bezugskoordinaten &,, 7, beliebig und nur nach Zweck- 
maBigkeitsgriinden zu wahlen. Unter ®(&, 7, &%,,) ist der von den 
Strecken Quelle—Bezugspunkt (&,#,)—Aufpunkt und Quelle—Inte- 
grationspunkt (€, 7) —Aufpunkt eingeschlossene magnetische Flu8 zu 
verstehen. 

Bei Anwesenheit schwach ablenkender elektrischer Felder tritt zum 
Phasenglied in (10) noch der elektrische Anteil mz, der allein von € und 
7 abhangt. 

Mit Hilfe der Gl. (10) lassen sich die Intensitatsverteilungen unter 
Beriicksichtigung der Beugung berechnen, wie sie z.B. bei dem von 
EHRENBERG und SipAy bzw. AHARONOV und Boum vorgeschlagenen 
Elektroneninterferenzversuch zum Nachweis der Phasenschiebung durch 
einen magnetischen FluB2;* oder an einem magnetischen Biprisma* 
auftreten. Fiir diese Probleme kann Gl. (10) auf den eindimensionalen 


4 Boerscu, H., H. Hamiscu, D. WoHLLEBEN u. K. GRoHMANN: Z. Physik 159, 
397 (1960). 
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Fall spezialisiert werden. Die Induktion liege parallel zur Richtung 7, 
ihr Betrag andere sich nur in Abhangigkeit von &, ¢ (mit €| &, 7). Der 


Bezugspunkt B liege 1m Koordinatenursprung (&; =0). Es ergibt sich | 


fiir den FluB 


Aue 
s CP 


P(E 1, Co, me) = Jf BEL) db dé =D J BE) dé (1) 
SQ 


D=Dicke des Magnetfeldes der iiber die Koordinate ¢ gemittelten 
Induktion B (é). 


Fiir den Fraunhoferschen Fall folgt aus Gl. (10): 


400 ikbein® [Fe te F 
ly’(e)/2=|C f Oe! é dé. (12) 
Ee | 
Beobachtungswinkel: ¢ = arc tg eG 
und fiir den Fresneischen Fall: 
wwal[cfoue Mate ta ese al iy 


Diese Arbeit wurde durch ein Stipendium aus ERP-Mitteln unterstiitzt. 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Gottingen 


Ein Beitrag zur Theorie der inneren Feldemission* 
Von 
GERT EILENBERGER 
Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 20. April 1961) 


The internal field emission (Zener-tunneling) is examined from two directions, 
using a onedimensional model. In section I the transition probability is calculated 
using the Houston expansion, but without perturbation theory, as has been used 
in previous papers by other authors. The calculation permits an examination of 
the various perturbation approximations. It is found, that the validity of the first 
approximation depends critically upon the residue of the interband coupling func- 
tion. This residue contains the Keldysh factor, which is determined here. In 
section II the transition probability is calculated using free electron functions, 
again without perturbation theory. The same transition probability is obtained 
in both cases. 


I. Naherung von gebundenen Elektronen her 
1. Evnlettung 
Von verschiedenen Autoren! wurde ein Verfahren entwickelt, die 

Ubergangswahrscheinlichkeit von Elektronen unter dem EinfluB eines 
auBeren elektrischen Feldes aus dem Valenz- in das Leitungsband iso- 
lierender Kristalle zu berechnen; es beruht auf der Anwendung Dirac- 
scher Stérungsrechnung auf das Gleichungssystem, welches man durch 
Entwicklung der Wellenfunktion eines Elektrons nach den Houston- 
Funktionen fiir die Entwicklungskoeffizienten aus der Schrédinger- 
Gleichung erhalt (kh =e =m =1): 

t t 
a, (t) 8 ae re ee 


yon 


La, (¢t) = (1) 


M 


Die Funktionen E£,, y,,, haben darin das Argument £+ &¢, wobei E, (f) 
die Energie des y-ten Bandes in dem betrachteten Kristall bezeichnet 
und ¥,,,(£) definiert ist durch 


Vault) = + f uF (f, ) quad, a, (E 1) dr (2) 


Z 


22 1D) 7, 

1 Houston, W.V.: Phys. Rev. 57, 184 (1940). — Franz, W.: Handbuch der 
Physik, Bd. XVII, S. 208f. 1956. — KeELtpysuH, L.V.: Soviet. Phys. JETP 6, 763 
(1958). — Franz, W.: Z. Naturforsch. 14a, 415 (1959). 
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mit den im r-Raum periodischen Anteilen u,(f, tr) =e" y,(f, rt) der 
Bloch-Funktionen des y-ten Bandes; — §% ist die Feldstarke des auBeren 
elektrischen Feldes. Zu integrieren ist in (2) iiber eine Elementarzelle 
des Kristalls. 

Die Anwendbarkeit der Diracschen Stérungsrechnung auf dieses 
Gleichungssystem wird im folgenden untersucht, denn eine rohe Ab- 
schatzung der zweiten Naherung ergibt nicht, daB sie von geringer Be- 
deutung gegeniiber der ersten Naherung ist. Die Ubergangswahrschein- 
lichkeit wird daher auf andere Weise berechnet und das Ergebnis mit 
dem der ersten Naherung verglichen. 


Die Berechnung wird folgenden Einschrankungen unterworfen: 


1. Das Gleichungssystem (1) wird nur soweit benutzt, als es die 
Koeffizienten a, und a, des Valenz- bzw. Leitungsbandes direkt be- 
trifft; d.h., alle anderen a, werden, wie auch im Fall der Storungsrech- 
nung, identisch Null gesetzt *. 


2. Es wird nur der Fall eines eindimensionalen Gitters in Richtung 
des a4uBeren Feldes betrachtet. Das ist keine sehr wesentliche Ein- 
schrankung, denn es werden spater nur Werte in der Nahe einer Band- 
liicke und nur grobe quantitative Annahmen iiber die Art der auftreten- 
den Funktionen in dieser Umgebung benutzt; so kénnen in die Rech- 
nung ohnehin keine spezifischen Eigenschaften des mehrdimensionalen 
Falles eingehen. Allerdings werden analytische Eigenschaften der Funk- 
tionen F,(f), y,,(f) benutzt, die sich nur im eindimensionalen Falle 
leicht beweisen lassen. Im dreidimensionalen Falle erfolgt die Bewe- 
gung im fRaum langs einer Linie in der Richtung %, es ist plausibel, 
daB die benutzten analytischen Eigenschaften im allgemeinen auch fiir 
diesen Fall gelten, wenn jetzt als eindimensionaler Parameter langs 
dieser Linie aufgefaBt wird; fiir sehr spezielle Falle ist ein komplizier- 
teres analytisches Verhalten denkbar. 


Man erhalt so, mit der eindimensionalen Variablen k statt k +Ft: 


I k 
1 1 
=f (restr Goya = fe (a) —B, (w)) S* 


i a; (k) = 749 (k) 3 e ag (R) 
i 
ae k (3) 
1 a sae vs ak 
we) Ziel 11 (R) (ae > few) F, (i) S a(R) 


Dabei ist zu beachten, daB die Funktionen y,,,(k) nicht eindeutig ge- 
geben sind: die Funktionen w,(k, x), y,(k, x) sind ja durch die Schré- 
dinger-Gleichung nur bis auf einen Phasenfaktor festgelegt, der von k 


* Uber den (geringen) Einflu8 der iibrigen Bander auf den betrachteten Uber- 
gang: Kane, E.O.: J. Phys. Chem. Solids 12, 181 (1960). 
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abhangen darf. Wie aber schon KELDysuH! bemerkt hat, ist 
k 


1 
Vio (k) e if (ves(#) rus (h)) ak i 
von diesem Phasenfaktor unabhangig: die Ersetzung 


el Pr) 4 (Rk, x) > u,(R, x) 
bewirkt gemaB (2): 


i dL \iv) — Sy S . d 
eH Ey, (k) > Youlk), WH), G(R) + Y9(h) + %y0(h), 


dk 


(4) geht dabei also in sich selbst iiber. Man kann die Funktionen y,, (z) 
daher auch identisch zum Verschwinden bringen, indem man durch die 
Ersetzung 

A 


aL: are. , 
et J gee u,(k, x) +u, (R, x) 


u,(k, x) bis auf einen nun fiir alle k eines Bandes einheitlichen Phasen- 
faktor festlegt. Mit der Normierung der u,(k, x) ist das vertraglich: 
die y,,(k) sind reell, wie durch Differenzieren der Normierungsbedin- 
gung der w,(k, x) folgt. Allerdings sind die so festgelegten Funktionen 
y,(k, x) 1m allgemeinen im k-Raum nicht mehr periodisch; fiir diese 
Untersuchung ist das aber unwesentlich. Fiir (4) wird im folgenden 
die Abkitirzung y(k) benutzt. 


2. Die Stérungsrechnung in erster und hoherer Naherung 


Die Anwendung der Diracschen Stérungsrechnung auf (3) besteht 
darin, a,(k) in erster Naherung konstant gleich eins zu setzen, damit 
ergibt sich: 

E 1; dk 
V 


; | (Ex) -Es (0) ae (5) 


Zur Deutung dieses Integrals kann man Folgendes bemerken: Die 
Feldstarke fF, die in isolierenden Kristallen erreicht werden kann, ist in 
atomaren Einheiten sehr klein; fiir -Werte, die nicht in der Nahe eines 
Minimums k,, von E,(k) — E(k) liegen, oszilliert also der Phasenfaktor 
im Integranden (5) sehr rasch. Das Integral (5) als Funktion der oberen 
Grenze kann daher gemaB 


‘ 
(AE Y* (8) 95 [EMEA a 6 (Hy (5) 


ON) =e (ae ON) 


zerlegt werden in einen Teil, der mit langsam veranderlicher Amplitude 
um Null schnell oszilliert [x() ist langsam veranderlich und von der 
GroBenordnung 1] und einen Teil, w(h), der langsam veranderlich ist 
und den Mittelpunkt der Oszillation von a,(k) angibt. Der erste Anteil 
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stellt eine Beimischung von Funktionen des Leitungsbandes zu denen 
des Valenzbandes dar, die, wie sich zeigen laBt, als Polarisation der 
Ladungsverteilung im Valenzband aufgefaBt werden mu8. Der Anteil 
w(k), der eine Aufenthaltswahrscheinlichkeit im Leitungsband darstellt, 
verandert sich dem Betrage nach nur bei k-Werten in der Nahe von fy, 
merklich. Bei einer Bandliicke, die in atomaren Einheiten vergleichbar 
ware mit F, wiirde als Ausdruck der quantenmechanischen Unscharfe 
zwischen Ort und Energie sogar die Zerlegung (6) nicht mehr ohne 
Willkiir méglich und damit die Bandzugehérigkeit des Elektrons nicht 
mehr eindeutig erkennbar sein. Je mehr aber mit wachsendem | k — k,n | 
die Differenz F,(k) —E,(k) groB wird gegen F’, desto weniger verandert 
sich w(k), desto besser stellt also der erste Summand in (6) den Wert 
des unbestimmten Integrals dar und desto deutlicher ist die Trennung 
der beiden Anteile ohne Willkiir méghch. Zur Berechnung des Band- 
iibergangs mit (3) ist also als Anfangsbedingung fiir k<k,, anzusetzen: 
a,=1, w(k) =0. Der konstante Wert w(k)=-0 fiir k>>h,, beschreibt 
dann einen Anteil der Wellenfunktion, der einem Elektron im Leitungs- 
band entspricht. Diese Zunahme 4m (k) des Integrals (5) beim Durch- 
gang durch ein Minimum k,, von F£,(k) — £, (A) ist von den genannten 
Autoren! durch Verbiegung des Integrationsweges iiber einen in der 
Nahe von gi in der komplexen k-Ebene gelegenen Sattelpunkt k, der 


Funktion | exp! = tf(B, (k) — E,(k)) ae ausgerechnet worden. Dabei wer- 


den noch bent anzugebende Annahmen iiber die k-Abhangigkeit der 
auftretenden Funktionen in der Nahe von k,, und k, gemacht; insbe- 
sondere ist von Bedeutung, daB y(k) in k, einen einfachen Pol hat. 


Es ist aber fraglich, ob die Betrachtung der ersten Naherung dieser 
Stérungsrechnung ausreichend ist. FaBt man (5) als ersten Schritt 
eines (iibrigens konvergenten) Iterationsverfahrens zur Lésung von (3) 
auf, so erhalt man, einen Schritt weitergehend: 


a “+ fre gel -ak (7,1) 
iP he if 
— wel” one foes oF dky fy (hyyetl “dt, (7, 11) 


Es ist nun durchaus nicht ohne weiteres zu sehen, ob der Anteil (7, II) weniger 
zum Bandibergang beitragt, als der Anteil (7, I). Fiir eine erste Abschatzung von 
(7, II) geniigt es, den evsten Summanden von (6) fiir das innerste Integral zu benut- 
zen, der Summand @(k) ist in der Nahe von k, sehr viel kleiner. Damit ist der 
Integrand des mittleren Integrals durch 


) ) 
Bw Bw (8) 
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gegeben, das auBere Integral hat also eine ahnliche Struktur wie das Integral (5). 
Der Zuwachs Aq@(k), den Integrale dieser Art beim Durchgang durch ,, erfahren, 
wird fiir kleine F naherungsweise durch einen Ausdruck 


_ Ka 
Aw(k)=K,Fi-%e F 


wiedergegeben, wie sich an vielen Beispielen belegen laBt. 4A, und Ky, sind dabei 
Ks 


von F unabhangige Konstanten, e F ist der Betrag des Exponentialfaktors, 


k 

|exp =f} im Sattelpunkt k, und « hangt vom analytischen Verhalten des 
ubrigen Integranden bei kz ab; « wird um so gréBer, je starker dieser dort singular 
wird. 

Im Falle des Anteils (7,1), wo y(k) einen Pol erster Ordnung in k, hat, 
wird gerade 1—a—=0. Der Integrand des auBeren Integrals (7, II) ist aber offen- 
bar bei &, starker singular, es ist also ein gréBeres ~ zu erwarten; dadurch kann der 
zusatzliche Faktor aus der Abschatzung (8) kompensiert oder gar iiberkompen- 
siert werden. Entsprechendes gilt fiir die héheren Naherungen. 

Die Berechnung der Ubergangswahrscheinlichkeit mittels des 
Integrals (5) bedarf also einer Rechtfertigung durch genauere Ab- 
schatzung der héheren Naherungen, wenn nicht sogar einer Erganzung. 
Dabei ist zu beachten, daB die Aufteilung des Vorganges in verschiedene 
Naherungen eine kiinstliche ist, die nicht in der Natur der Sache liegt; 
die Beitrage héherer Naherungen sind also nicht etwa als Riickwir- 
kungen des schon ins Leitungsband iibergegangenen Elektrons aufzu- 
fassen, die wegen der dort wirksamen St68e nicht mehr betrachtet werden 
diirften. Solange kein StoB stattgefunden hat, entwickelt sich die 
Wellenfunktion des Elektrons gema8 der vollstandigen Lésung der 
Gln. (4), nachdem ein Sto stattgefunden hat, ist dagegen die erste 
Naherung einer Storungsrechnung ebensowenig weiterhin giiltig wie die 
héheren. Die hier durchgefiihrte Berechnung ist also tiberhaupt nur 
dann sinnvoll, wenn die Elektron-Phonon-Wechselwirkung wahrend 
des Vorganges vernachlassigt werden darf. Dieses Problem bediirfte 
allerdings einer gesonderten Untersuchung. 


3. Berechnung der Ubergangswahrscheinlichkeit 


Zur Berechnung der Ubergangswahrscheinlichkeit miissen fiir 
E(k), y(k) Funktionen eingesetzt werden, die in der Umgebung von 
k,, (welches ohne Beschrankung der Allgemeinheit gleich Null angenom- 
men werden darf) das richtige analytische Verhalten haben. £, (A), 
E,(k) sind Zweige derselben analytischen Funktion mit Verzweigungs- 
punkten symmetrisch zur reellen k-Achse in der Nahe der Minima von 
E,(k) — E(k); dieses sind die schon erwahnten Sattelpunkte des Ex- 
ponentialfaktors. y(k) hat dort einen einfachen Pol, wie KELDYSH" 
gezeigt hat. Bei nicht zu breiten Bandliicken ist damit der analytische 
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Verlauf dieser Funktionen weitgehend bestimmt; bis auf Faktoren, die 
in der Umgebung von &,, nur langsam veranderlich sind, gilt dort: 


EW —EW=|t+ 7a 1Q) =O) = p= ——a— 0) 
1+ —— k? 
Jm 


wobei m* das harmonische Mittel der effektiven Massen in den beiden 


Bandern, 


1 1 Pi 
I 


a" (E,(k) — E, (2) =- 


dk V? m* | m¥| ~ m*? 
und J die Breite der Energieliicke angibt: 
i {E, (k) — Ey () }x—o- 


y(k) hat hiermit an den Verzweigungspunkten ko= til Jm*/2 von 


E(k) =+/] | yee k? einfache Pole mit den Residuen eS Spater 


wird gezeigt, daB g gleich eins zu setzen ist; es soll aber als Parameter 
mitgenommen werden, um aus dem Endergebnis der Rechnung auf ein- 
fache Weise die Anteile der verschiedenen Schritte des Iterationsver- 
fahrens ablesen zu kénnen. 


In (3) gehen damit nur die dimensionsbehafteten Konstanten Jm* 
Jm* 


h2 


und _ genauer und ae ein; aus ihnen 1a4Bt sich die dimensions- 
é 


lose GréBe (mit einem fiir spatere Zwecke geeignet gewadhlten Zahlen- 
faktor) : 


zu Ud gas (in at. Einheiten) aati J 
i) /2 heF 8 2 F 


p_Q= 


bilden. Es ist also eine Ubergangswahrscheinlichkeit als Funktion von 
p und q zu berechnen. Mit uw =2 lee k erhalt man nun fiir (3): 
rs) 2 a 
1a; (u) = a, (u) ae exp 2P ii \4 +u%du | 
: (10) 


ia3(u) = a, (u) ear exp 22 | 4 -wadu. 
0 


Die Koeffizienten dieses Gleichungssystems verhalten sich nun fiir 
grofe u wesentlich anders als die des Systems (3), die ja in k periodisch 
sind. Das hat den Vorteil, daB die Polarisationsanteile in der Funktion 
a,(u) [sie entsprechen dem ersten Summanden in (6)] fiir |«|—> oo ver- 
schwinden; man braucht sie also nicht erst abzutrennen, wenn man die 
Lésung von (10) fiir |«|—> oo betrachtet. Einen Einflu8 auf die GréBe 
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des Bandtibergangs kann diese Verschiedenheit dann nicht haben, 
wenn die Bandliicke sehr viel schmaler ist als die Bander; der Ubergang 
wird dann in der Hauptsache bei der Bewegungsumkehr des Elektrons am 
Bandrand stattfinden. Fir den weniger interessanten Fall breiter 
Liicken und schmaler Bander ist die Idealisierung (9) natiirlich nicht 
mehr brauchbar; fiir diesen Fall ist auch von FEUER? eine Ubergangs- 
wahrscheinlichkeit berechnet worden, die von der hier berechneten ab- 
weicht. 

Die Aufgabe ist nun, fiir die Lésung von (10) mit den Anfangsbe- 
dingungen a,(— oo) =1, a,(— co) =O den Wert a,(+ oo) als Funktion 
von p und g zu bestimmen; | @,(-++ ce) |? ist dann direkt die Wahrschein- 
lichkeit des Bandiibergangs bei einmaligem Durchlaufen von k,,. Dazu 


a Lay 
4=e2\co||u=e2‘ 00 


Blatt A Blatt 8 
1D, 1; 
wD, Log Bal We Se ae 
(BESS Sper 
H 
I 
6a@=-21 
a b c 


Fig.1a—c. Der Integrationsweg in den verschiedenen Variabeln 


kann, nach dem im Anhang gegebenen Beweis, die Aufgabe folgender- 
maBen umformuliert werden: 

Das Gleichungssystem (10) hat eine Loésung, die im Grenzfall 
|~|—> oo langs der linken Halfte des Weges w, der Fig. 1a gegen die 
Anfangswerte a,=1, @,=0 strebt. Gesucht ist der Grenzwert von 
a,(u) fiir |w~|— oo langs der rechten Halfte des Weges w,; die Uber- 


gangswahrscheinlichkeit ist damit durch |a,|? gegeben. Die weitere 
Rechnung fiihrt jetzt schnell zum Ziel. 
Durch die Substitution 
= - aT is 1 
Dah ee au = (i+), 4+ #2 = jz + — 
Vt ! \t 


wird aus (10): 


e 
iai (t) = ay(t) awe exp f meee 2Int] 
rit q isan, alga 
eis) = a) BVhiceiu : [¢ : + 2Int). 


Ww, geht dabei iiber in ty, der Fig. 1b. 


2 FEUER, P.: Phys. Rev. 88, 92 (1952). 
Z. Physik. Bd. 164 5 
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: 35 \3 Ri ; 
Es wird die weitere Substitution ¢= oi*(1 + ee ausgefiihrt. Die Potenz- 


entwicklung des Exponenten nach s ergibt: 


Nace me ese 


0 
also 
1 _— . 6 35 \»/8 
iay(s) = G(s) os = = expis )'(—1) {3 at (G] 
s|/t+ ial o 
(11) 
Pa 6 \ (3s \8 
is (s) = a, (s) & Le ae exp—is )(—1)"3 ss sat(F) 
0 


61 35 4 
S|) ab Se (4 
y+ 
Dabei ist die GroéBe a, (s) gem4B a, (s) = ag (s) exp — 2p eingefiihrt worden. Dex 


Weg tv, wird abgebildet auf tv,, Fig. 1c. In den Gln. (11) und dem Weg tp, kann 
jetzt der Grenziibergang p— oo vollzogen werden, man erhalt 


ia; (s) =a, (s) gels 


iG 3 (s) = a,(s) 


(12) 
eis, 
wobei der linke Endpunkt von jy,, Fig. 1c, ins Unendliche riickt. Der Grenziiber- 
gang bedeutet, da8 in der Ubergangswahrscheinlichkeit | a, (+ oo)|? nur die p-Ab- 
hangigkeit des wesentlichen Faktors e~4%? mitgenommen wird, wahrend in dem 
verbleibenden Faktor |a@,(p = co, s = cc) + R(1/p)|? der mit wachsendem p gegen 
Null gehende Rest vernachlassigt wird. 

Es miiSte nun gezeigt werden, daB der Grenziibergang p— oo in (11) und fy, 
erlaubt ist, daB also die a,, a, als Funktionen von # fiir p > co wirklich gegen die be- 
trachtete Lésung von (12) streben, und zwar fiir alle s auf ty, eimschlieBlich + oo. 
Die Schwierigkeit dieses Beweises, auf dessen Wiedergabe verzichtet sei, besteht 
nur darin, da ty, nicht endlich ist; andernfalls wirde die Behauptung schon aus 
bekannten Satzen der Theorie der Differentialgleichungen folgen (KAMKE®). 


Aus (12) kann man nun a,(s) eliminieren: 


2 
ay (s) + \~ ~ i} @g(s) a ene 


36s? 


Diese Gleichung wird gelést durch die Funktionen: 


Chae tee EES 
G(s) = 4 (e8 1. s)~Fexp — — (eb is) ans (13) 
6 2 Won gq (e#7! 5) , 
Pee 3 


mit den Whittakerschen Funktionen W,,,u(s), die der Differentialgleichung 


As 1 ce ye) 
Weal) + {2 +24 4 a bw, als) =0 


3 KaMKE, E.: Differentialgleichungen reeller Funktionen, S. 142ff. Leipzig 
1930. 
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genugen. Die Anfangsbedingungen sind 


fiir |s|—> co auf dem Halbstrahl arg s = — 3m gem&G Fig. 1c. Das dafiir in Frage 
kommende asymptotische Verhalten der Whittaker-Funktionen ist (BucHHorz?, 
S. 91, Formel 1b): 

Ss 


W \as 2 oe 2 (: + R (2 )) jargs| < Sm. (14) 


Damit folgt, daB die Lésung (13) mit W , q gerade die Anfangsbedingungen 


6 
erfiillt. Der Wert dieser Lésung fiir |s| > oo auf dem Halbstrahl arg s =0 ergibt 
sich aus den ,,Umlaufrelationen‘‘ der Whittaker-Funktionen (nach BucHuHorz!, 
S. 27, Formel 38a): 


12 sin = 
Seay oe 
Pe 


w eS NY ee San fae 


’ 


2° 6 


pT 
2° 6 q BRS 


@ |S 


Durch nochmalige Anwendung der asymptotischen Formel (14) wird damit: 


aoe eS eee! 
lim @,(s) = 2isin— q. 
s—>co 6 


Als Wert von a,(-+ 00) ergibt sich damit im Grenzfall groBer p: 
ay (+ oo) = 2isin = q-exp(— 24). (15) 


Zum Vergleich des Resultats (15) mit den GréBen a,(+ co), die man 
durch Anwendung der St6rungsrechnung auf das Gleichungssystem (10) 
erhalt, kann man benutzen, daB die Iteration von (10) die Funktionen 
a(u) gerade als Potenzreihen von g ergibt; die Taylor-Reihe von (15) 
laBt also die Beitrage der verschiedenen Naherungen unmittelbar er- 
kennen. 


Die erste Naherung, mittels des Integrals (5), ergibt also 
a,(+ cc) =" gexp(—2z 9), 


dieses entspricht genau dem Ergebnis von FRANz!, letztes Zitat. 

Man sieht, wie die Giite der ersten Naherung von qg abhangt, es ist 
daher notwendig, g genau zu bestimmen. Mit dem unter 4. bewie- 
senen Wert g =1 ergibt sich die Ubergangswahrscheinlichkeit 


2m*)? 7? 
[a,(+ 00)]? = exp (— 429) =exp(— OMS) (16) 
Fiir diesen g-Wert ist das Ergebnis der ersten Naherung noch wenig 
verschieden, es ist nur um den Faktor (7/3)? groBer. 


4 Bucunorz, H.: Die konfluente hypergeometrische Funktion. Berlin-G6ttin- 
gen-Heidelberg: Springer 1953. 
5* 
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4. Bestimmung des Restduums 


Die Bloch-Funktionen y, (k, «) werden in ihrer Eigenschaft als 
mehrblattrige Funktionen auf der komplexen E-Ebene betrachtet. An 
der Stelle E,=E(k.), dem Energiewert, an dem die Funktionen £, (f), 
E,(k) als verschiedene Zweige einer mehrblattrigen analytischen Funk- 
tion von k zusammenhangen, steht die Normierungsbedingung zu der 
Orthogonalitat der Funktionen verschiedener Bander in aa 
Es werden deshalb unnormierte Funktionen p(E, x) =e'**u(E, x) 
betrachtet, die in E, als Funktionen von E holomorph sind. Mit der 
Entwicklung 

u(E, x) =y(2) +(E— E,) (x) + 
gilt dann 
[we (x), uo(x)] = 0, = = [ws (x), m4 (x)] = [us (x), Ho(*)], (17) 
wobei der Klammerausdruck [u*(x), w(x)| eine Abkirzung fiir das 
Integral von u*(x)- u(x) tiber eine Elementarzelle des Ortsraumes x 
ist. Mit dieser Uberlegung hat KELDYSH! gezeigt, daB y,.(k) an der 


Stelle k,=k(E,) einen einfachen Pol mit dem Residuum -- = hat, 
k 

¥11(k) und y.,(k) und damit exp +f (ral) —%41(k)) dk blieben dabei 
aber unbekannt. Das Ergebnis von KELDysH muB8 daher erganzt 
werden; es wird gezeigt, daB dieser Keldysh-Faktor dem Betrage nach 
exakt gleich eins ist, daB also y(k) ein Residuum vom Betrag } hat. 
Letzteres mae dec ae ag durch Konstruktion normierter Funktionen 
P(E, x) =e'*)*H(E, x) fiir welche die y,,(k) verschwinden; wie schon 
gezeigt wurde, ist ja y(k) unabhangig von der Wahl der Phasenfaktoren 
dieser u(E, x). Bei dem Beweis wird, wie auch bei KELDYSH, voraus- 
gesetzt, daB « nicht verschwindet. 


Die u(E, x) sind 


U(E, «) = u(EB, x)-exp a iw* (E¥), u(E)] dz, (18) 
damit ist auch i 
“4 H(@), oe u* (en) 
u* (fe* — 4* * x)-ex 
(BR) — te (Bes) exp i [u® (E*), w(E)] GW 
Hieraus folgt : 
' d 
iyoy(h) = | (MCE), gp (RE) = Se | EN), 2 H(E)| = 0 
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durch geeignete Festlegung einer in u(E, x) freien Konstanten. Weiter gilt wegen 
(17) in der Umgebung von E,: 


E d 

~ | : 

| i) dE (| be ne 
: [u* (E*), w(E)] x= en INU, Ids) Sai 
E, 


und damit schlieBlich 
ACE a Pieler lis a fel? a. 
Es gelten die weiteren Beziehungen 
Bohs 6 — .)2 mde) SEB tee 


wenn man mit £, und £, E-Werte bezeichnet, die auf den Zweigen EF, (k) und E, () 
der Funktion E(k) zum gleichen k gehéren. So erhalt man 


[pe c 
v 0 d G 
iy(k) & = — i nw (EB) u(E.) CEs 
/ 5 ONES cE Gl: 
2s— 25 2. => 25 ee : (19) 
+1 tal +i 
“AOE ied |) hei 


Damit ist die Behauptung bewiesen. 

Das doppelte Vorzeichen in (19) kommt daher, daB man wegen der Doppel- 
deutigkeit des Normierungsfaktors in der Nahe von F, die Wahl hat, welche Fort- 
setzung ins andere Band man als 7%(£,, ¥) ansehen will; man kann auch 7%(£,, %) 
noch mit einem willkiirlichen konstanten Phasenfaktor versehen, der dann 1m Resi- 
duum ebenfalls auftritt. Schlie8t man Integrationswege um einen Punkt £, herum 
aus, z.B. wenn man nur die Funktionen %,(£, x) zu den reellen E-Werten eines 
Bandes betrachtet, so braucht trotzdem die Definition (18) der %(E, *) noch nicht 
eindeutig zu sein; bei Integration langs eines geschlossenen Weges auf der Riemann- 
schen £-Flache, der zwei Verzweigungspunkte im Innern enthalt, braucht der 
Exponent in (18) nicht zu verschwinden. Langs einer solchen Kurve andert sich 
aber auch k(£) um eine Periode des reziproken Gitters; wenn also das Integral ber 
diese Kurve nicht modulo 27i verschwindet, ist #(k(E), x) =ei*(®) * i(k (EZ), ») 
nicht periodisch in k. 


II. Naherung von freien Elektronen her 


1. Einlectung 


Nach der Gestalt der Gl. (11) des Abschnittes I ist fiir die GroBe 
a,(p, s =e) als Funktion von # eine asymptotische Entwicklung 


a 


aa(p,8 = + 00) =exp(— 20h) {1 + +4 to (20) 


fiir groBe p zu erwarten; fiir den Ausdruck (16) wurde nur das erste 
Glied von (20) benutzt. Die Grenze fiir p, bei welcher der durch den 
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Bandiibergang entstehende Strom einen Isolator zerstéren wiirde, liegt 
in der Gegend von f =10, jedenfalls ist der ganze Vorgang nur fur 
p<100 interessant, so da p* zwischen zwei und vier liegt. Die Ver- 
nachlassigung der héheren Glieder kann also einen Zahlenfaktor der 
GréBenordnung eins ausmachen. Es ist darum giinstig, da man, von 
freien Elektronen, dem anderen Extrem, ausgehend, eine Ubergangs- 
wahrscheinlichkeit fiir beliebig kleine Werte von  erhalt, die mit (16) 
iibereinstimmt (soweit man die auftretenden Konstanten vergleichen 
kann). Eine solche Rechnung ist bereits von SAUTER und WEISSE® 
durchgefiihrt worden, doch ist sie, durch Benutzung der Diracschen 
Stérungsrechnung, auf den Grenzfall einer Ubergangswahrscheinlichkeit 
nahe bei eins beschrankt. Auf ahnliche Weise wie in Abschnitt I laBt 
sich auch hier die Diracsche Stérungsrechnung in der Zweibandnaherung 
umgehen und der Giiltigkeitsbereich der erhaltenen Formel auf kleine 
Ubergangswahrscheinlichkeiten erweitern. 

Die Schrédinger-Gleichung des Elektrons im homogenen elektrischen 
Feld (wieder mit den Einheiten h =e =m =1): 


ieee Re iF} (x,t) =0 


hat Lésungen 
t 


1 iq! : 
Pee. eve ala Crater, a 


sie entsprechen Elektronen mit vollstandig unbestimmtem Ort aber 
definiertem Impuls, welcher im Sinne konstanter Beschleunigung zu- 
nimmt. $(k +t)? ist die jederzeit ebenfalls scharf bestimmte kinetische 
Energie. 

Diese Funktionen entsprechen den im Abschnitt I benutzten Funk- 
tionen (Houston-Funktionen) : 


t 
al 
Date oi J BaetPnas (22) 


im Falle verschwindenden Gitters. Ein wichtiger Unterschied besteht 
jedoch darin, da8 nach Durchlaufen einer Zeit At=b/F (b = Periode 
des reziproken Gitters) die Funktionen (22) bis auf einen Phasenfaktor 
in sich selbst tibergehen, wahrend die Funktionen (21) in solche iiber- 
gehen, die bei vorhandenem Gitter dem nachsthéheren oder -niedrigeren 
Energieband entsprechen wiirden. 

Wahrend also bei einer Berechnung des Bandiibergangs mit Funk- 
tionen (22) ein Elektron, welches nach einiger Zeit noch durch die an- 
fangliche Funktion yp, (+t, «) beschrieben wird, gerade nicht in 
andere Bander tibergegangen ist, beschreibt (21) Elektronen, die voll- 
standig ins andere Band iibergehen. 


> SauTER, F., u. J. Weisse: Z. Physik 140, 150 (1955). 
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Zur Behandlung der Schrédinger-Gleichung mit Feld und dem ein- 
fachen Gitter 
Viaisa Web” A. Wer ents 


wird jetzt der Ansatz 
+00 t L 
y (x, t) = DG. (b) er (kinb+Ft) )¥ ei ahs (kR+nb+Ft)?dt 


—co 


gemacht; man erhalt damit das Gleichungssystem: 


1é, (2) =We,_s(d) exp — {Ff + (2k +2nb —d)h} 


+ W*c,,.,(é) exp +2 {Fr P(2e + 27 6 + b) Zt. 


Zur Deutung des Systems betrachte man eine Lésung mit cy) =1, ¢,.9 =0 
fiir groBe negative ¢ (bei zweckmaBiger Festlegung des Zeitnullpunktes 
durch k = —$b). In gewisser Analogie zu (5) und (6) kann man schreiben: 

t b 


5 i ae - 
al) [cote di Wel) 2 —+0() (23) 


mit der langsam veranderlichen Funktion w (¢). Fiir solche ¢, bei denen 
der Abstand DF t=}(Ft+43b)?—4(Ft—4b)? der kinetischen Energien 
eines c,- und eines ¢,-Elek- ys 

trons groB ist, stellt der 

erste Summand in (23) E. E,, 
eine gute Naherung fir 

c, (¢) dar, w(é) ist also kon- 

stant. Dieser erste Sum- 


mand bedeutet wieder eine TEMA Lh Se ee ee 
Verdnd der Lad Na Te See 
lea S- 
ee ite Ce Pe Fig. 2. Parabeln der kinetischen Energie 


verteilung gegentiber der 

des freien Elektrons, hervorgerufen durch das Feld des Gitters; in der 
Terminologie der Diracschen Stérungsrechnung ist er eine Art virtueller 
c,-Zustand iiber dem vorhandenen c,)-Zustand. 

In der Nahe von t=O nun, dem Schnittpunkt der Energieparabeln 
der cy- und c,-Elektronen (Fig. 2), wo deren Impulse k + Ft dem Betrage 
nach gleich sind und den Wert +30) haben (entsprechend dem Rand 
der 1. Brillouinschen Zone), ist der Ausdruck (23) nicht mehr zutreffend. 


Der Phasenfaktor exp — Ine ist stationar in diesem Punkt, d.h., 


c,(¢) und c¢,(¢) verandern sich rasch ihrem Betrage nach. Nach Durch- 
laufen dieses Punktes, wenn (23) wieder eine Naherung darstellt, hat 
w(t) einen von Null verschiedenen Wert, dem entspricht eine Wahr- 
scheinlichkeit, daB das Elektron an der Bandgrenze nicht ins andere 
Band iibergeht, sondern reflektiert wird. 
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2. Berechnung der Ubergangswahrscheinlichkert 


SAUTER und WeEIssE® haben mittels des Integrals (23) die Reflek- 


tionswahrscheinlichkeit (fiir den dreidimensionalen Fall) unter der Vor- | 


aussetzung Cy 1 (fast vollstandiger Bandiibergang) direkt ausgerechnet. 
Diese schwerwiegende Voraussetzung wird im folgenden nicht benutzt, 
es wird zunachst nur 

|\W|<1 


verlangt. Dieses ist die Voraussetzung fiir die Giiltigkeit der Brillouin- 
schen Naherung, die besagt, da8 im Innern der Bander die Wellenfunk- 
tionen der freien Elektronen und deren Energieeigenwerte eine brauch- 
bare Naherung fiir die Schrédinger-Gleichung mit Gitter darstellen. Mit 
k = —$b gelten die Gleichungen: 


b 
2i- 


ié,(t) =We,(t) exp —- (FR — 202) + W*c,,() exp a Fe 


id) = Woot) exp —>-F # + W* c4(t) exp 5 (FP + 260), 


mit denen die Reflektion cy—>c, zur Zeit £=0 an der Liicke zwischen 
dem zweittiefsten und tiefsten Energieband berechnet werden soll. Die 
virtuellen Zustande c,(¢), c_,(¢), die fiir die untersuchte Reflektion in 
einem Zeitintervall um ¢=0 keine Bedeutung haben, werden vernach- 
lassigt ; an dieser Stelle geht die Voraussetzung |W|< 1 ein, denn wegen 
er ae gage ia 
ie | eX ai FPz2b2) 


| 
(ei! 


| |W 
iene 


in der Nahe von ¢=0 ist die Vernachlassigung ertraglich. 


Zu l6sen ist somit noch das Gleichungssystem 


b 
ié,(t) =W*c(he2i” | 


5 np 29) 
ié,()) = Weg(t)e ~21 
, Shee : a |W? i 
Durch Eliminieren von ¢)(¢) und mit v= ort und p= PEL erhalt man: 
cy (uw) —iwcy(u) + po, (u) = 0. (25) 


Gesucht ist die Lésung von (25) mit den Anfangsbedingungen 


ae, 
—¢,(u=—o)|=1 


Vp | 


nach dem Verhalten dieser Lésung fiir w= + co wird gefragt; der Wert | ¢ (+ 00) |? 
dieser Losung gibt die Wahrscheinlichkeit dafiir an, daB das Elektron nicht ins 
untere Band tbergeht, sondern an der Bandgrenze reflektiert wird. 


g(4u=—«o)=0 | co (¢ 0) |= 


’ 
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iss - Tt 
Lésungen von (25) sind (mit Vp e 4? als Normierungsfaktor) : 
uv. 
—1 
ee Dp (e4 al 


c,(u) =|pe * e8 : 


worin die ,, Funktionen des parabolischen Zylinders“ D,, (2) der Differentialgleichung 
genugen: 
Ze) 


Dy le) + fu + 2 — Fh D,(e =o. 


Ihr asymptotisches Verhalten ist (RySHIK-GRADSTEIN®, 7.346): 


2 


Ue ad eee 3 
Diz ae * (1-4 a sia jargz|< ae 
Die Loésung mit aE, p erfillt also die Anfangsbedingungen (arg v= —z). Der 
i 
Wert von ¢,(+ co) folgt aus (RySHIK-GRADSTEIN, 7.346): 
. Pie Le pi A) 
Dyle)wzte 4 (1 a } 
— 2, , 
2x wm p14 | (uu ate) (u i 2) ‘ 
— eee oy e 1 t = — L_ 
I(— p) De 
iii —— << alex 7 DS ergibt sich damit 
4 i= 3 
i = 2n ea = 
|4(+ o)|= Pe ae ez BD A \/1 e means 
rls 4 \ 


unter Benutzung von 
1 


T(t + 2) =»\2 sinhap| ”. 


Man erhalt somit als Reflektionswahrscheinlichkeit 


we 


[en(- co) | 4 exp ( 2 


und als Ubergangswahrscheinlichkeit 


|W 2 
|co(+ 29) |? = 1 —|e,(+ ~)|? = exp(—22 75. 
3. Erweiterung des Ergebnisses und abschlieBende Bemerkungen 


Das letzte Ergebnis soll nun auf den Fall komplizierterer Potentiale 
und Reflektionen an hdheren Bandliicken tibertragen werden. Ist ein 
Gitterpotential mit dem /-ten Fourier-Koeffizienten W,-+-0 gegeben, 


6 RysHix,I.M., u. I.S. Grapstein: >), J], f-Tafeln, Berlin 1957. 
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so erhalt man mit dem Lésungsansatz ein komplizierteres System von — 


Differentialgleichungen fiir die c, (¢) welches jetzt eine direkte Kopplung 


zwischen Wellenfunktionen mit einer Impulsdifferenz A(k+ Ft) =1b — 


enthalt. Wenn die Voraussetzung fiir die Anwendbarkeit der Brillouin- 


schen Naherung gegeben ist, erscheint die Annahme verniinftig, daB die — 


Reflektion an der /-ten Liicke bei k + Ft = +/b/2 im wesentlichen durch 
die direkte Kopplung zwischen einfallender und reflektierter Welle 
bewirkt wird, wahrend die Wechselwirkung iiber virtuelle Zwischen- 
zustande vernachlassigt werden kann. Damit erhalt man 


b 
i€9(t) = W;* ¢,(t) e?! 


LF 


b 
ié,(t) =Wyeo(t)e 
worin also gegentiber (24) nur 0F durch JbF ersetzt ist. Die Uber- 


gangswahrscheinlichkeit an der /-ten Liicke ist damit: 


W,\|2 
WOpereang = EXP & 27 om : (26) 


Hierin 1aBt sich W, und /-6 noch durch Liickenbreite und effektive 
Masse ausdriicken. Aus der Brillouinschen Naherung folgt: 


J =2|W) 
d? E(k) | = it chs (1b)? 
d yo k= 2 Mb etektel, = 4|W| 
d? E+, (R) | pees ds = (1b)? 
dk Ry 4[™ 
eee Ss i (1b)? 
m* me © |Mpeq| 21%] ° 


Damit erhalt man aus (26) in vollstandiger Ubereinstimmung mit (16): 


a (2m*)? 73 


4 heF 


@Upbergang — EXP (27) 
Natiirlich entsprechen dieser Naherung keine wirklich vorkommenden 
Gitter; die Berechnung effektiver Massen mittels der Brillouinschen 
Naherung durfte vdllig irreal sein. Sie ist hier aber konsequent, denn 
die Rechnung soll zeigen, daB die Formel (27) fiir zwei entgegengesetzte, 
wenn vielleicht auch nicht vorkommende Extremfalle gilt; die Uber- 
einstimmung rechtfertigt die Anwendung von (27) in einem Werte- 
bereich der GrdBe p~(2m*)! Ji/heF, der der Berechnung weniger 
zuganglich ist. 

Bei der Herleitung von (27) sind im Abschnitt II die vorhergehenden 
und nachfolgenden Reflektionen durch Beschneidung des Differential- 
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gleichungssystems ausgeschaltet worden. Das ist nur dann erlaubt, 
wenn die benutzten asymptotischen Entwicklungen schon zur Zeit 


ele oF , in der Mitte zwischen zweiaufeinanderfolgenden Reflektionen, 


brauchbar sind; andernfalls iiberlagern und beeinflussen sich Reflek- 
tionen an verschiedenen Liicken. Die Bedingung fiir die Zuldssigkeit der 
Herleitung ist 


ee ME b 1 /2W\4 
|u|<|z|, also es ee Foi), 


d.h., die Zeit b/4F muB gr6Ber sein als eine fiir die Reflektion offenbar 
charakteristische Zeitdauer |W|?/(JbF)'. Diese Bedingung ist das Ana- 
logon zur Voraussetzung schmaler Liicken und breiter Bander im Ab- 
schnitt I. 


Meinen herzlichen Dank méchte ich Herrn Professor Dr. F. Hunn fiir sein 
Interesse an dieser Arbeit und deren standige Férderung aussprechen; der Deutschen 
Forschungsgemeinschaft danke ich fiir eine Herrn Professor Hunp gewahrte Bei- 
hilfe zur Untersttitzung meiner Arbeit und nicht zuletzt gilt mein Dank der Studien- 
stiftung des Deutschen Volkes, deren durch viele Jahre gewdhrte allseitige Férde- 
rung mit dieser Arbeit ihren Abschlu8 findet. 


Anhang 
Es ist noch der auf S. 65 benutzte Hilfssatz zu beweisen, daB man 


1. mit der Anfangsbedingung c,—>1, c,—>0, (|u| + co) fiir das System (10) die- 
selbe Lésung erhalt, ob man nun |u| — co auf dem Halbstrahl arg u = a oder dem 


Halbstrahl arg u= = (linke Halfte des Weges tv, der Fig. 1a) meint, 


2. fiir c,(v) im Limes |u|-—oco denselben Grenzwert auf den Halbstrahlen 


arg w=O und arg u= = (rechte Halfte von v,) erhalt. 


Dazu wird zweckmaBig nicht das System (10), sondern das entsprechende 
System fiir die GréBen 


uU 
b, (u) = a, (uv) exp? f Jaywan, by (u) = ay (u) exp? f a+ u2 du 


betrachtet, es lautet 


<1 & — dy 
ib; (u) = by (u) o(u + = +S) +40 q #70 | 
ids fo (28) 
idg(u) = D,(u) “9° >) dg (u) + (. ee a 
v=2 r=3 


wobei fiir die Funktionen V4 + u?, (4+ u?)-1 gleich deren Laurent-Reihe im AuBeren 
des Kreises K der Fig. 3 eingesetzt wurde; das obere Vorzeichen ist dabei jeweils 
auf dem oberen Blatt, das untere auf dem unteren Blatt der Fig. 3 gemeint. (28) hat 


76 GERT EILENBERGER: 


formale Losungen 


deren Koeffizienten e, e>, f;, f; sich durch Koeffizientenvergleich aus (28) berech- 
nen lassen. 
2 
TI : ee : 
isos dieser formalen Loésungen definiert die 
2. 


Der Exponentialanteil exp + — 
, kritischen Halbstrahlen“ arg u=n ee nm=---—1,0,4,..., aut denen der Exponent 
é rein imaginar ist; diese Halbstrahlen 

zerlegen das AuBere von K in Sektoren, 
innerhalb welcher die formalen Lésun- 
gen jeweils exponentiell entweder an- 
wachsen oder abnehmen. Die Theorie 
der asymptotischen Lésungen linearer 
Differentialgleichungen (TRJITZINSKI’) 
Ze liefert das Ergebnis, da diese for- 
e malen Loésungen asymptotische Dar- 
stellungen wirklicher Lésungen sind, 


Blatt A giiltig jeweils in einem offenen Gebiet 
(oben) aus drei Sektoren und zwei kritischen 
Halbstrahlen, wenn der Mittelsektor 
Wj ein solcher ist, in dem die Funktion 
aig //|| Blatt B exponentiell abnimmt. 
funten) : ; AWD ate § 
Hier ist nun diejenige Lésung 
wichtig, die auf dem  Halbstrahl 
argu =z des Blattes A durch I asym- 
’ ptotisch dargestellt wird, fiir diese 
Fig. 3. Stokessche Sektoren Lésungen folgt namlich: 


Uu 
a, (u) = pe (uw) exp P [ V4 + wdu 


00 Uu 
ex ——— 2D 
~ (1+ Sean! f(yreae swt Baws (u—+>— ov), 


y—1 
| a, (u)| =|b3(u)| +0 (w+ — oo). 


Die Darstellung I gilt fiir diese Losung in dem ganzen in Fig. 3 schraffierten Winkel- 
bereich des Blattes A (die Vorzeichen deuten das Anwachsen oder Abnehmen des 


Exponenten an), insbesondere also auch auf dem Halbstrahl arg u= a so daB 
2 


auf diesem die betrachtete Lésung ebenfalls die Grenzwerte a,=1, a4,=0 hat. 


7 TRJITZINSKI, W. J.: Acta math. Ups. 62, 167 (1934). 
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Es interessiert nun das Verhalten dieser Lésung auf den Halbstrahlen arg u = 0 
und arg u= - des Blattes B. Die Funktionen b, .(w) haben auf diesen Halbstrahlen 


die (im allgemeinen voneinander verschiedenen) asymptotischen Darstellungen 


ial 
) 


by 2 (u) = a! ee (u) +a by o(u) (argu=—0, Blatt B) 


by, 2 (vt) = B' ds, o(w) +B bis (w) (arg “= —, Blatt B). 


Uber die Koeffizienten o!, ¢H, B pe kann man nicht ohne weiteres Auskunft geben, 


P , : It 
man kann aber sofort sehen, daB «1! = pul ist, denn in dem offenen Sektor 0<argu< = 


, 


Blatt B, in dem beide Darstellungen gelten, mu8 ihr Quotient fiir |u| co gegen 
eins gehen. Da bh auf beiden Halbstrahlen mit | «| — co Null wird, ist damit gezeigt, 
daB |b,(u)| und damit |a,(u)| auf beiden Halbstrahlen gegen den gleichen Grenz- 
wert geht. 


Zeitschrift fiir Physik 164, 78—82 (1961) 


Aus dem II. Physikalischen Institut der Universitat Heidelberg 


Das 8+-Spektrum des Na”* 


Von 
HEINRICH LEUTZ 


Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 8. Mai 1961) 


The ft-spectrum of Na? was measured with a scintillation spectrometer. To avoid 
source absorption and scattering troubles the Na”? source was built in in the lattice 
of NaJ(Tl)-crystals. The observed f*-spectrum of Na” has a statistical shape. The 
Fierz term b is obviously zero the value obtained in this paper is (+ 0,8 + 6,0) - 10° 
My Cc. 


Einleitung 


LANGER u. Mitarb. haben die 6-Spektren von In™*, Y%, P321 und 
Na? 2 mit einem magnetischen Spektrometer untersucht und jeweils 
Abweichungen von dem bisher gemessenen Verlauf gefunden. Alle vier 
Isotope zerfallen durch Gamow-Teller-Wechselwirkung. Nach Spin- und 
Paritatsauswahlregeln sind die Zerfalle von In™4, P®? und Na?? erlaubt 
und der Zerfall von Y®% einfach unique verboten. Die Energieverteilung 
der bei erlaubten Zerfallen emittierten f-Teilchen wird folgendermaBen 
beschrieben: 


N(W) dW =const p W(W, — W)2F (1 = b/W) aw. (1) 


Der Teilchenimpuls # und die Teilchenenergie W sind darin durch die 
Beziehung W? =1 +4? miteinander verbunden, so da8 zwischen der 
kinetischen Energie E der f-Teilchen und der Teilchenenergie W der 
Zusammenhang W =1 + E/myc? (myc* = Ruhenergie des Elektrons) be- 
steht. Die Fermi-Funktion F eliminiert die Coulomb-Wechselwirkung 
zwischen Kern und auslaufendem Teilchen. Sofern auch noch endliche 
Kernausdehnung und die Abschirmung des Kernfeldes durch die Hiillen- 
elektronen beriicksichtigt sind, wird im folgenden das Symbol F* ver- 
wendet. Der Fierz-Term 6 gibt mégliche Interferenzen zwischen den 


* Auszugsweise vorgetragen auf der Sitzung des Fachausschusses Kernphysik 
und kosmische Strahlung am 19. 4. 1961 in Bad Nauheim. 

1 Jounson, O.E., R.G. JoHNson and L.M. Lancer: Phys. Rev. 112, 2004 
(1958). 

> HamILton, J.H., L.M. Lancer and W.G. Smiru: Phys. Rev. 112, 2010 
(1958). 
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Kopplungskonstanten an, wobei fiir Positronen das negative und fiir 
Elektronen das positive Vorzeichen in (1) gilt. 


LANGER u. Mitarb. erhielten fiir die von ihnen gemessenen f-Spek- 
tren jeweils den Faktor (1 -+0/W), bei dem das Vorzeichen von b, im 
Gegensatz zum Fierz-Term, auch bei Positronenzerfallen positiv ist. 
Im folgenden soll iiber Messungen des Positronenspektrums von Na 
mit einem NaJ(Tl)-Szintillationsspektrometer berichtet werden. Das 
radioaktive Material war bei diesen Messungen tragerfrei in das Gitter 
der NaJ(T1)-Kristalle eingebaut. Dadurch wurden Verfalschungen der 
MeBergebnisse vermieden, wie sie durch Quellenabsorption und Streu- 
ung der Teilchen in magnetischen Spektrometern auftreten. Auf diese 
Weise sollte versucht werden, die von LANGER u. Mitarb. bei Na”? ge- 
fundene Abweichung vom Verlauf des erlaubten Spektrums zu reprodu- 
zieren. 


Experimentelle Einzelheiten 


Die NaJ(Tl)-Kristalle, die mit Na?? impragniert waren, wurden in 
GefaBen aus Supremaxglas geziichtet. Die Na J(T1)-Schmelze wurde mit 
einer Geschwindigkeit von 1,2 mm pro Stunde in einem Ofen abgesenkt, 
der durch einen Temperaturgradienten von etwa 10° C/mm in zwei 
Halften mit Temperaturen von 700° C bzw. 450° C unterteilt war. Der 
elektronische Teil des Szintillationsspektrometers bestand im wesent- 
lichen aus einem Photomultiplier RCA 6342, einem stark gegengekoppel- 
ten Proportionalverstarker und einem Fiinf-Kanal-Impulshéhenanaly- 
sator. 


MeSergebnisse 


Na”? zerfallt durch Positronenemission (~90%) und Elektronen- 
einfang (~10%) tiber ein 1275 keV-Niveau des Ne2?. Der direkte Uber- 
gang in den Grundzustand des Ne”® (~0,06%) braucht im folgenden 
ebenso wie die durch den Elektroneneinfang ausgelosten Ereignisse nicht 
beriicksichtigt zu werden. Mit einem Szintillationsspektrometer werden 
jedoch auBer den Positronen auch Vernichtungs- und 1275 keV y- 
Quanten gezahlt, soweit sie im NaJ(T1)-Kristall absorbiert werden. Da 
das Na?? in dieser Arbeit im Gitter des Szintillationskristalls eingebaut 
war, wurden auBer dem Positronenspektrum auch die entsprechenden 
f-y-Koinzidenzspektren registriert. 


Deshalb wurde zunachst der Einflu8 der KristallgréBen auf die In- 
tensitat der Koinzidenzspektren untersucht. Die Spektren von vier 
Kristallen, die verschieden groB waren, sind in Fig. 1 dargestellt. Bei 
dem 35 x 38 x 38mm groBen Kristall erkennt man neben dem koinzi- 
denzfreien Positronenspektrum besonders deutlich das Koinzidenz- 
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spektrum mit einem Vernichtungsquant (A in Fig. 1) und das Koinzi- 
denzspektrum mit beiden Vernichtungsquanten bzw. mit dem 1275 keV- 
y-Quant (B in Fig. 1). Die Intensitéten der Koinzidenzspektren nehmen 
mit der Kristalldicke ab; der hochenergetische Teil des koinzidenzfreien 
Positronenspektrums wird selbst bei den diinnen Kristallen noch von 
dem Koinzidenzspektrum mit einem Vernichtungsquant tberlagert. 


Zahlrate pro Energleintervall (willk Einh.) 


RAS 


Ly 
700 200 300 400 500 600 700 600 900 7000 7700 7200 7300 71400 7500 7600 7700 7800 
Energie {keV | 


Fig. 1. Energieverteilungen, die mit einem Szintillationsspektrometer gemessen wurden, in dessen Na J(T1)- 

Kristalle Na?* eingebaut war, Zu den einzelnen Spektren gehoren jeweils die entsprechend markierten Null- 

werte der Ordinate. A Koinzidenzspektrum mit einem Vernichtungsquant; B Koinzidenzspektrum mit 

beiden Vernichtungsquanten bzw. mit dem 1275 keV y-Quant. 1 KristallgréBe: 35 x 38 x 38 mm; 2 Kristall- 
groBe: 9x 22x22mm; 3 KristallgroBe: §x22x22 mm; ¢ KristallgréBe: 3 x22 «23 mm 


Den Einflu8 dieser Uberlagerung sieht man in Fig. 2. Dort ist die GroBe 


pWF 
3mm dicken Kristalle aufgetragen. Als Schnittpunkte der eingezeich- 
neten Geraden mit der Energieachse wurde die von DANIEL? bestimmte 
Grenzenergie W)=2,007 angenommen. LANGER u. Mitarb.2 fanden 
Grenzenergien zwischen 2,063 und 2,069. Die Werte fiir die Fermi- 
Funktion / wurden den Tabellen von RosE u. Mitarb.4 entnommen. 


/N(W 2 
\ N() als Funktion der Teilchenenergie W (Kurieplot) fiir die 9, 5 und 


3 DaNIEL, H.: Nuclear Phys. 8, 194 (1958). 
4 Rose, M.E., C.L. Perry and N.M. Dismuxe: ORNL 1459 (1953). 
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Bei NaJ(Tl)-Kristallen, die diinner als etwa 3 mm waren, wurde das 
Positronenspektrum iiber die zulassigen MeBfehler hinaus verfalscht, 


weil der Anteil der Posi- 
tronen, die aus den Rand- 
schichten des Kristalls 
entweichen konnten, zu 
groB wurde. In Fig. 3 ist 
die aus den unkorrigierten 
MeBwerten des Kristalls 
mit der optimalen Dicke 
von 3 mm berechnete pro- 
zentuale Abweichung des 
Formfaktors 


N(W) 

(W, — W)? pW Ft (2) 

von einem konstanten Mit- 
telwert aufgetragen. Als 
Grenzenergie W, wurde wie- 
der der Wert von DANIEL? 
eingesetzt, die Werte fiir F* 
wurden den Tabellen von 
DsHELJEPOW und Syryja- 
NowA°® entnommen. AuBer- 
dem wurde aus den unkorri- 


aS 


UNG 
* 
RB 


const 


' 
N% 


20 40 60 60 


GO t7 G2 73 44 %5 76 47 78 19 20 37 
WwW 


Fig. 2. Kurieplots der 9 mm (2), 5 mm (3) und'3 mm (4) dicken 
Kristalle. Als Grenzenergie W, ist der Wert von DaniEL? 
eingetragen 


700 720 740 760 760 200 keV 220 
Lnergle 


Fig. 3. Prozentuale Abweichung der gemessenen Formfaktoren von einem energieunabhangigen Mittelwert. 
Eingezeichnet sind die dreifachen statistischen Fehler 


gierten Zahlraten N(W), die zwischen 200 und 30 keV mit dem 3 mm 
dicken Kristall gemessen wurden, die GréBe b aus Beziehung (1) berechnet : 


pros 4 


ZOAO? myc. 


5 DsHELJEPOW u. SyRJANOWA: EinfluB des elektrischen Feldes des Atoms auf 
den Beta-Zerfall. Moskau u. Leningrad: Verl. der Akad. der Wiss. der UdSSR 1956. 
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Als Fehler ist darin der mittlere quadratische Fehler angegeben. Be- | 
riicksichtigt man noch zusatzlich den mittleren dreifachen statistischen | 
MeBfehler, so erhalt man: 


i) = (+ 0,8 St 6,0) 103 my Can 


Diskussion | 

Die in Fig. 2 eingezeichneten Kurieplots fiir die 9, 5 und 3 mm dicken 
NaJ(Tl)-Kristalle zeigen, daf& der EinfluB der Koinzidenzspektren im 
niederenergetischen Teil des Positronenspektrums praktisch verschwin- 
det. Aber gerade in diesem Bereich wirkt sich ein Term der Form 
(1-+b/W) am starksten aus. Die von LANGER u. Mitarb.? zwischen 
150 und 50 keV gefundenen Abweichungen vom linearen Verlauf des 
Kurieplots treten hier bei keinem der drei Kristalle auf. LANGER u. 
Mitarb. muSten, um ihre Werte zu linearisieren, in dem Korrektur- 
faktor (4 +0/W) fiir b die Werte 0,25, 0,30 und 0,35 einsetzen. 

Unterhalb 30 keV treten bei allen NaJ(Tl)-Kristallen starke Ab- 
weichungen der MeBwerte von der statistischen Form des Positronen- 
spektrums auf. LANGER u. Mitarb.” haben ein Elektronenspektrum mit 
einer Grenzenergie zwischen 40 und 150 keV bei ihren Messungen am 
Na” gefunden. Mit der hier angewendeten MeBmethode kénnen Elek- 
tronen und Positronen nicht voneinander unterschieden werden. Da die 
Abweichungen von der statistischen Form weder durch die aus den Rand- 
schichten der Kristalle entweichenden Positronen noch durch thermisches 
Rauschen des Photomultiphers oder andere elektronische Effekte erklart 
werden kénnen, liegt es nahe, diese Abweichungen in Ubereinstimmung 
mit LANGER u. Mitarb. einem zusatzlichen Teilchenspektrum zuzuschrei- 
ben. Die Grenzenergie dieses zweiten Spektrums wiirde nach diesen 
Messungen bei etwa 30 keV legen. 

Der aus den MeBwerten des 3 mm dicken Kristalls zwischen 200 und 
30 keV berechnete Wert fiir den Fierz-Term rechtfertigt die Annahme, 
diesen Term Null zu setzen. In guter Ubereinstimmung hierzu hat 
DANIEL? aus MeBwerten zwischen 470 und 160 keV fiir b den Wert 
(—1,6+2,0) - 10-2 myc? (mit mittlerem Fehler) bzw. (—1,6-48,0) x 
10° "mc? (mit Fehlergrenze) ermittelt. Ebenso haben WaprsTRA u. Mit- 
arb.® aus dem Verzweigungsverhaltnis von Elektroneneinfang zu Posi- 
tronenemission des Na” fiir b den Wert (— 1,2 +2,2) - 10-2, c? erhalten. 


Herrn Professor Dr. O. HaAxXEL méchte ich fiir das dieser Arbeit entgegen- 
gebrachte Interesse und fiir anregende Diskussionen herzlich danken. Herr cand. 
phys. H. WENNINGER hat mich bei der Ziichtung der NaJ(Tl)-Kristalle und bei 
der Auswertung der MeBergebnisse in dankenswerter Weise unterstiitzt. Das 


Bundesministerium fiir Atomkernenergie hat diese Arbeit durch Bereitstellung 
apparativer Mittel geférdert. 


§ Konryn, J., B. van Nooryen, H.L. HaGeEpoorn and A.H. Wapstra: Nuclear 
Phys. 9, 296 (1958/59). 
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Aus dem Physikalisch-Technischen Institut 
der Deutschen Akademie der Wissenschaften zu Berlin, 
Bereich Elektronische Halbleiter 


Kontaktspannungsmessungen an CdS-Einkristallen 
Von 
F. Eckart und H. ScHuz 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 27. April 1961) 


Aus Kontaktspannungs-Messungen werden die Austrittsarbeitsanderungen von 
CdS-Einkristallen bei verchiedenen Oberflachenbeladungen und nach verschiedener 
Vorbehandlung untersucht. Die Ergebnisse werden unter der Annahme einer An- 
reicherungsrandschicht zu deuten versucht. 


1. Einleitung 


Durch Bestimmung der Austrittsarbeit lassen sich Veraénderungen 
der Oberflache, wie sie beispielsweise bei der Adsorption eines Gases 
auftreten, erfassen. Diese Austrittsarbeit kann durch Messung der 
Volta- bzw. Kontaktspannung gegenitiber einer Vergleichselektrode be- 
stimmt werden. 


Anderungen der Austrittsarbeit unter dem Einflu8 verschiedener 
Gasatmospharen sind von BRATTAIN und BARDEEN! erstmalig experi- 
mentell nachgewiesen worden. Elektronenniveaus an der Oberflache 
von Halbleitern wurden von Tamm bereits 1932 als Folge der an der 
Oberflache unterbrochenen Gitterperiodizitat diskutiert. Physikalisch 
den gleichen Effekt haben adsorbierte Fremdatome, deren Energie- 
zustande innerhalb des verbotenen Bandes des Halbleiters liegen. Die 
mehr oder weniger vollstandige Besetzung der Oberflachenniveaus fiihrt 
zu positiven oder negativen elektrischen Belegungen und damit zu 
kompensierenden Raumladungen in oberflachennahen Zonen des Halb- 
leiters, die eine Auf- oder Abwélbung der Bandkanten bzw. des Poten- 
tials an der Oberflache des Halbleiters bewirken. 


Da auch die Untersuchungen an CdS zeigen, da die Vorgange an der 
Kristalloberflaiche fiir die physikalischen Eigenschaften wesentlich sind, 
so wurden Kontaktpotentialmessungen von verschieden oberflachen- 
behandelten CdS-Einkristallen durchgefiihrt. 


1 Brattain, W.H., and J. BARDEEN: Surface Properties of Germanium. Bell. 
Syst. Techn. J. 32, 1 (1953). 
6* 


84 F. Eckart und H. ScuHutz: 


2. Versuchsanordnung 


Von den verschiedenen Méglichkeiten, Kontaktspannungen an Halb- 
leitern zu messen, wurde der Schwingkondensator-Methode deshalb der 
Vorzug gegeben, da diese es gestattet, Kontaktspannungs-Messungen 
auch im Vakuum durchzufiithren, sowie ihre Anderungen zeitlich zu ver- 
folgen. 

Die gewahlte Anordnung sowie das MeBgefaB sind in Fig. 1 halb- 
schematisch dargestellt; das Schwingsystem besteht aus den Stahl- 


zur 
Diffusionspumpe 


Fig. 1. Me8gefa8 zur Untersuchung der Kontaktspannung an CdS-Einkristallen unter verschiedenen Atmo- 
spharen und im Vakuum. J Schwingfeder (St), 2 Kondensatorfeder (St), 3 Stahldraht, 4 Halterung fiir 
Schwingsystem (Al), 5 Elektromagnet, 6 Magnetspule, 7 Erregerspule, 8 Weichglasperle, 9 Platindrahte, 
10 MeBplatte (Au), 11 Grundplatte (Al), 12 Verstrebungen (Al), 73 Kristallwagen, 14 Schienen fiir Kristall- 
wagen (St), 15 geschlitztes Al-Blech, 16 Aluminiumdraht, 17 Eisenklotz, 18 Kristallhalter (Au), 19 Kristal], 
20 Glaswandung, 21 Deckplatte (Al), 22 Nut der Deckplatte, 23 Gummidichtung, 24 Glasflansch, 25 Glasrohr 
fiir Gleitvorrichtung, 26 Glasrohr ftir Eisenklotz, 27 Glasrohr fiir Schwingfeder, 28 Nut der Grundplatte 

29 Thermoelement, 30 Halterung fiir Schienen, 31 GaseinlaSstutzen 


federn (1) und (2), die in Aluminiumklétzen (4) befestigt und durch 
den Stahldraht (3) miteinander verbunden sind. (2) tragt die Schwing- 
kondensator- bzw. MeBplatte (10). Die Stahlfeder (7) liegt im Feld eines 
gleichstromvorerregten Magneten (5). Wird die Spule (7) mit nieder- 
frequentem Strom erregt, so schwingt die Feder (1) und die Schwin- 
gungen werden tiber (2) und (3) auf die MeBplatte (10) iibertragen. 
Gearbeitet wird bei der Resonanzfrequenz von etwa 130 Hz. Als MeB- 
platte (70) dient ein Goldplattchen (7 x 7 x 0,1 mm), das gegen Erde 
mit einer Weichglasperle (8) isoliert ist (Isolationswiderstand > 104Q). 
An die in die Weichglasperle (8) eingeschmolzenen Platindrahte (9) 
werden MeBplatte (10) und Feder (2) angepunktet. An der senkrechten 
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Verstrebung (12) sind die Halterungen (4) fiir das Schwingsystem be- 
festigt. Der Kristall (19) wird an einem Gleitsystem befestigt und kann 
in den Rezipienten ein- bzw. ausgefahren werden. Die Kristalle werden 
auf einem Goldplattchen mit Indium aufgelétet*. Der Glasrezipient 
(20) wird unten in einer Aluminiumgrundplatte eingekittet und auf der 
anderen Seite mit einem Flansch iiber einem Gummiring abgedichtet. 
Der Glasrezipient selbst ist metallisiert. Das gesamte GefaB ist abge- 
schirmt. Uber den Ansatzstutzen (31) kénnen verschiedene Gase ein- 
gelassen werden. Der Druck im MeBgefa8 betragt wahrend der Mes- 
sungen jeweils 450 Torr. Die zu untersuchenden Kristalle werden vor 
dem GaseinlaB im Vakuum mit Infrarotstrahler ausgeheizt **. 

Das _ Blockschaltbild 
der gesamten MeBan- 
ordnungen zeigt Fig. 2. 
Der Tongenerator lie- 
fert den Erregerstrom fiir 


das Schwingsystem. Die 

: Fig. 2. Blockschaltbild der MeBanordnung. J Tongenerator, 
ai Schwingkondensator 2 Schwingkondensator (MeBgefaB), 3 Vorverstairker, 4 Hauptver- 
entstehende Wechselspan- starker, 5 Schmalbandverstarker, 6 Oszillograph, 7 Kompensator 


nung wird dem Vorver- 

starker (mit Elektrometerréhre T 113) zugefiihrt und die auftretende 
Spannung mit Kompensator bestimmt. Der Gitterableitkondensator 
des Elektrometerverstarkers begrenzt die Zeitkonstante, die mit der 
gewahlten Dimensionierung etwa 1/,) sec betragt. Der Hauptverstarker 
besteht aus zwei hintereinandergeschalteten Mittelfrequenz-MeBver- 
starkern mit je 100facher Verstarkung. Der nachgeschaltete Schmal- 
bandverstarker ist auf die Resonanzfrequenz des Schwingsystems ab- 
gestimmt. Die Me8werte selbst werden nach einer 10’fachen Verstdr- 
kung gemessen. Der Oszillograph diente als Nullinstrument. Die Meb- 
Genauigkeit betragt etwa +10 mV. 


3. Versuchsdurchfithrung 


Vorversuche zeigten, daB sich die Austrittsarbeit der Vergleichs- 
elektrode [MeBplatte (10) aus Gold] wahrend des jeweils bei Zimmer- 
temperatur durchgefiihrten MeBzyklus nicht anderte, wenn diese meh- 
rere Tage in trockenem Sauerstoff bei 450 Torr behandelt wurde. 

Gemessen wird an etwa 0,3 mm dicken, nach dem Frerichschen Ver- 
fahren hergestellten CdS-Einkristallplattchen, und zwar nach folgendem 
Zyklus***; 


* Das Aufléten unter Schutzgas ergab gegeniiber dem an Luft keine Unter- 


schiede. 
xk 3 «35 min auf max. etwa 160°C mit jeweils Pausen von etwa 30 min. 


xxx Gemessen wird stets bei Zimmertemperatur. 
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a) An Luft. 

b) Im Hochvakuum. 

c) Im Hochvakuum bei zusatzlicher Belichtung. 

d) Ausheizen 3 x 35 min bei Temperaturen bis 160° C. 

e) Im trockenen Sauerstoff (Druck 450 Torr). 

f) Sauerstoff abgepumpt. 

g) Wie d) bis f) jeweils mit trockenem Stickstoff, trockenem Wasser- 
stoff und feuchtem Stickstoff. 

Nach diesem Zyklus werden die Kristalle beglimmt und die zeitlichen 
Anderungen der Kontaktspannung nach gleichem Schema wie oben 
verfolgt. 

Zur Beglimmung liegen die Kristalle auf einem anodisch geschalteten 
Aluminiumblech. Die Kristalle tauchen gerade in das negative Glimm- 
licht ein. Bei 500 V Glimmspannung und einem Entladestrom von 
10 mA bei einem Druck von 0,2 Torr werden nach 20 min noch keine 
sichtbaren Anderungen der Oberflache festgestellt. Bei stairkerer Be- 
glimmung zeigen die Kristalle auf der Oberflache einen dunklen Belag. 


4. MeBergebnisse 
Untersucht wurden CdS-Einkristalle aus den Herstellungs-Chargen 
233 und 244. Bei beiden betrug die Temperatur in der Wachstumszone 
900° C, die Strémungsgeschwindigkeit fiir Wasserstoff 0,35 1/min und 
500 
mV 


RS 
S 


CaS - 244 beglimmt 
CaS -233 beglinmt 


CAS- 244 


Kontaktspannung Ux 
GS 
S 
i 


uw CdS- 233 
Sauerstort (trocken) 
700 - 
70 20 30 40 50 min 60 
Lelt 


Fig. 3. Kontaktspannung Ug an CdS-Einkristallen verschiedener Herstellung mit und ohne Beglimmung 
unter der Einwirkung von trockenem Sauerstoff 


jene ftir Schwefelwasserstoff 0,15 l/min. Die Verdampfungsgeschwindig- 
keit des Kadmiums betrug fiir Charge 233 etwa 0,15 g/min und jene 
fiir Charge 244 etwa 0,2 g/min. Die héhere Cd-Verdampfungsgeschwin- 


digkeit bei Charge 244 1aBt vermuten, daB die geziichteten Kristalle 
mit Cd angereichert sind. 
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Trockener Sauerstoff setzt die Kontaktspannung U, bei allen 
untersuchten CdS-Kristallen herab (Fig. 3, Tabelle). Bei nicht be- 


glimmten Kristallen sinkt Ux, anfanglich sehr schnell und erreicht nach 


Tabelle. Kontaktspannungen gemessen an CdS-Einkristallen verschiedeney Heyrstellung 
und nach verschiedener Vorbehandlung 


Anderungen der Kontaktspannung 4 Ug in mV 
nach Behandlung im 


Kontaktspan- 


CdS-Charge 


aval ea neville nungen Ug Stickstoff (feucht) 
2 mV aauerctoie ane - -| Stickstoff | Wasser- 
oreo anfangliche | anschl. | (trocken) stoff 
Erhohung | Erniedrigung | 
233 op san (sy a. ss P r 
oe popes Y =COsodl 2260s =O0ne a Re 
244 415... 440 |— 180 + 120 135 
schwache Beglimmung] 510... 525 |__ 90.. SES ine 0. | 
ve ; ~~ |= eo + 130 = 95 ce * 
starke Beglimmung lies KO as ris a2 


maximal 10 min den Endwert. Bei beglimmten Kristallen sind die 
Anderungen nicht ganz so gro8; einer anfanglich raschen Anderung 
schlieBt sich ein gréBerer Ubergangsbereich an. 
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Fig. 4. Kontaktspannung Ug an CdS-Einkristallen verschiedener Herstellung mit und ohne Beglimmung 
unter der Einwirkung von feuchtem Stickstoff 


Reiner Stickstoff und reiner Wasserstoff haben innerhalb der Meb- 
genauigkeit keinen Einflu8 auf die Kontaktspannung. 

Feuchter Stickstoff (Fig. 4) fiihrt bei allen Kristallen zunachst zu 
einer Erhéhung der Kontaktspannung, die ein Maximum durchlauft, 
um dann wieder abzufallen und schlieBlich ihren Endwert zu erreichen. 


88 F. Eckart und H. Scuutz: 


Bei nicht beglimmten Kristallen steigt die Kontaktspannung anfanglich | 
rascher an als bei beglimmten Kristallen. Die erhaltenen Mefergeb- | 


nisse sind in der Tabelle einander gegeniibergestellt. 


5. Diskussion 


Die thermodynamische Austrittsarbeit p ist bei Metallen (yy) und 
Halbleitern (y,) allgemein definiert als die Differenz zwischen der rein 
elektrostatischen Energie eines ruhenden Elektrons dicht auBerhalb der 
Metall- (Vy,,) bzw. Halbleiteroberflache (Vj) und der Fermi-Energie 7: 


i (1) 
Yu = — Nn — eV; 


wobei 7,,;: Fermi-Energie des Metalls und 7,,:Fermi-Energie des Halb- 
leiters. 

Die Kontaktspannung Ux, ist durch die Differenz der elektrostati- 
schen AuBenpotentiale V;,, und V, gegeben. 


Ux =Vy—Vuo- (2) 
Im thermischen Gleichgewicht ist 74 =, d.h. 


é Ux = Yu — Yu- (3) 
Ist wy =const und unabhangig von der Gasbeladung, dann kann die 
Anderung der Halbleiteraustrittsarbeit mit der Gasbeladung bzw. der 
Oberflachenbehandlung ermittelt werden. Wenn yy>wpy, ist Ux>0 
und es ist: 

Ay, = — en UR. (4) 


Eine Erhéhung der Kontaktspannung entspricht demnach einer Er- 
niedrigung der Austrittsarbeit. 

Die Fermi-Energie 7 des Halbleiters setzt sich allgemein zusammen 
aus dem chemischen Potential uw, und einem elektrostatischen Anteil 
eV,,, wobei V,, das elektrostatische Potential am betrachteten Halb- 
leiterort ist. Somit ist: 


Yu = — My — e(%— Vy). (5) 


Fir y,, =const erhalt man die Kontaktspannungsaénderung AU,, und 
zwar ist: 


+ eAUy = +Anmy + ed (V,— Vz). (6) 


Ist die Anderung der Kontaktspannung U, nur durch Anderung 
der Atmosphare bedingt, dann ist wy=const, Auy—=O oder, da 


Vy—Vo=Vs 
R(t ape AUg =AV>p. (7) 
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Bei konstanter Dotierung wird demnach aus Kontaktspannungsmessun- 
gen die Anderung von Vp mit der Gasbeladung der Oberflache ermittelt. 

Da die Austrittsarbeit von Gold um 0,4 eV gréBer ist als jene von 
CdS? (Wau>wYcas) und durch Sauerstoffbeladung weiter erhdht wird 
(Yau+o, =Yu> Yeas), SO entspricht einer gemessenen Erhohung des 
Absolutwertes der Kontaktspannung eine Verringerung der Austritts- 
arbeit des CdS. 

Die Messungen zeigten, daB bei gegebener Dotierung (,, =const) die 
Kontaktspannung gegen Au ihren gré8ten Wert annimmt, wenn sich 
der CdS-Einkristall in einer mit feuchtem Stickstoff gesattigten Atmo- 
sphare befindet (vgl. Fig. 4), d.h. die Austrittsarbeit ist dann am 
kleinsten. Die gréBte Austrittsarbeit wird im trockenen Sauerstoff ge- 
messen (vgl. Fig. 3). 

Die untersuchten CdS-Einkristalle mit verschiedenem n,, und ver- 
schiedener Oberflachenbehandlung (mit und ohne Beglimmung) andern 
ihre Austrittsarbeit bei wechselnder Atmosphare in qualitativ gleicher 
Weise (s. Tabelle). Der Absolutwert der Kontaktspannungs-Anderung 
hangt zwar relativ wenig, aber doch auBerhalb der MeBfehler von der 
Dotierung, von der jeweiligen Oberflachenbehandlung und der Ober- 
flachenbelegung ab. 

Diese Ergebnisse lassen sich deuten, wenn man annimmt, daB sich 
in Sauerstoff-Atmosphare Sauerstoffatome auf der CdS-Oberflache an- 
lagern, die unter dem Einflu8B von Feuchtigkeit wieder desorbiert und 
zum Teil sogar tiberkompensiert werden. 

CdS-Einkristalle der Charge 244 sind ihren Herstellungsbedingungen 
entsprechend gegeniiber denen der Charge 233 mit Cd angereichert, 
d.h. nach bisherigen Ergebnissen ist 1,, (CdS 244) > ,, (CdS 233). Damit 
in Ubereinstimmung ist der fiir Kristalle der Charge 244 gemessene hdhere 
Dunkelstrom. 

Der Cd-UberschuB8 kann neutrale Schwefelliicken (Sh) erzeugen4, 
die schon bei Zimmertemperatur in eine einfach geladene Schwefelliicke 
und ein freies Elektron dissoziieren und einen Term liefern, der etwa in 
der Mitte zwischen Leitungs- und Valenzband liegt. Es ist sehr wahr- 
scheinlich, daB auch das zweite Elektron dissoziiert* >. Dieser so ent- 
standene Term einer zweifach positiv geladenen Liicke liegt in der Nahe 
des Valenzbandes. 


2 Rose, A., and R. W. SmitH: Space-Charge-Limited Currents in Single Crystals 
Oredore Phys, Reva 97, d53d (1955). 

3 GINER, J., u. E. Lance: Elektronenaustrittsspannungen von reinem und 
sauerstoffbedecktem Au, Pt und Pd. Naturwissenschaften 40, 506 (1953). 

4 KROGER, F.A., H. J. Vink and J. VAN DEN BoomGarpD: Controlled Conduc- 
tivity in CdS Single Crystals. Z. phys. Chem. 203, 1 (1954). 

5 KROGER, F.A., and H. J. Vink: Die Ursache der Fluoreszenz in selbstaktivier- 
tem ZnS, CdS und ZnO. J. Chem. Phys. 2, 250 (1954). 
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Die erhaltenen Ergebnisse lassen sich zwanglos erklaren, wenn man 
an der Oberflache des CdS eine Anreicherungsschicht annimmt. Die 
Messung der Kontaktspannungen allein la8t indessen eine derartige 
Entscheidung nicht zu. Da fiir eine Anreicherungsrandschicht die 


Randdichte np>n, und V)~In “* fiir T=const, so folgt eine Ab- 
N 


nahme von V, mit wachsendem n,,, d.h. die Austrittsarbeit der Cd- 
angereicherten Einkristalle ist gréBer als jene von ,,normalen“ Kri- 
stallen (cas 244 > Yeas 233)- i 

Da bereits bei CdS 233 die Leitfahigkeit durch Cd-Uberschu8 bzw. 
durch neutrale Schwefelliicken bedingt ist, so kann sich wegen der 
groBen Elektronenaffinitat der adsorbierte Sauerstoff in die Schwefel- 
liicke der Oberflache einbauen und das dissoziierte Elektron einfangen. 
Sauerstoff in Schwefelliicken ergibt eimen Term, dessen Besetzungs- 
wahrscheinlichkeit wesentlich gréBer ist als jene der undissoziierten 
Schwefelliicken. mp wird somit durch Einbau von Sauerstoff in der 
Oberflache verkleinert. Da n,(CdS 244)>n, (CdS 233), so koénnen 
Sauerstoffatome in der Oberflache der CdS-Kristalle 244 in starkerem 
MaBe eingebaut werden als in CdS-Kristalle 233, was wiederum bedeu- 
tet, daB peas 214 > Yeas 233 Ist. 

Setzt man die CdS-Oberflache einer Glimmentladung aus, so werden 
an der Oberflache Schwefel ausgebaut und Donatoren erzeugt, die be- 
reits bei Zimmertemperatur vollig dissozuert sind. Bei sehr starker Be- 
glimmung entsteht sogar ein grauer Oberflachenbelag von Cd. Auch die 
Dunkelleitfahigkeit wird durch Einwirkung einer Glimmentladung auf 
die Oberflache um Gré6Benordnungen erhdht ®. 

Die Kontaktspannungsanderungen sind bei schwacher Beglimmung 
bei Kristallen CdS 244 gr6Ber als bei den Kristallen CdS 233. Da die 
Kristalle CdS 244 noch kadmiumreicher sind als jene von CdS 233, so 
wird bei ersteren sich die Anderung in Richtung einer Cd-Anreicherung 
schneller vollziehen. Durch starkere Beglimmung werden weitere Dona- 
toren erzeugt und die Austrittsarbeit wird weiter herabgesetzt. 

Da nach der Beglimmung eine zusatzliche Belichtung keinen EinfluB 
auf die Kontaktspannung hat (im Gegensatz zu nichtbeglimmten Kri- 
stallen), so kann man annehmen, da8 die Oberflache entartet ist. 

Durch die Beglimmung entstehen also an der Oberflache zusatzlich 
Donatoren. Die Anderungen der Austrittsarbeit liegen bei 0,1 eV. Nach 
NIEKISCH’ liegt bei CdS das Fermi-Niveau bei 0,1 bis 0,2 eV unterhalb 


° FassBENDER, J.: Der Einflu8 einer Glimmentladung auf die Leitfahigkeit 
von CdS-Einkristallen und die Erzeugung ohmscher Kontakte. Z. Physik 145, 
301 (1956). 

* NrexiscuH, E.A.: Wechsellichtmethode an photoleitendem CdS als Methode 
zur Bestimmung von Beweglichkeiten und Haftstellenverteilung. Ann. d. Phys. (6) 
15, 288 (1955). 
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des Leitungsbandes. Eine Verringerung der Austrittsarbeit um 0,1 eV 
fiihrt dann bereits zur Entartung der Oberflache. Eine Anreicherungs- 
randschicht laBt dies zweifellos verstehen. 

Sauerstoff erhéht die Austrittsarbeit um 0,15 eV entsprechend 
einem Akzeptor-Niveau, das 0,15 eV unter dem Fermi-Niveau hegt. Die 
Bander werden an der Oberflaéche durch Umladung der Terme aufge- 
bogen und zwar so lange, bis das Term-Niveau das Fermi-Niveau erreicht 
hat. Die Austrittsarbeit bleibt dann konstant, da weitere Terme wegen 
der zu klein werdenden Besetzungswahrscheinlichkeit nicht umgeladen 
werden. 

Bei beglimmten Kristallen werden dagegen alle Sauerstoffterme 
umgeladen, ohne daB das Fermi-Niveau erreicht wird. Trotzdem ist 
die Kontaktspannungsanderung nicht so groB wie bei den nicht be- 
glimmten Kristallen. Elektronen in den Sauerstofftermen andern aber 
die Konzentration mpg in der Oberfléche. Bei 2, const folgt aus 
A Uy =AVy~In 28 : 

WE 
A (In 1) unbegl. eA | (In MR) beg. : 


Daraus folgt unmittelbar 


(70) veel, SS (0p) unbegl. + 


Die Ladungstragerdichte in der Oberflache ist bei beglimmten Kristallen 
also wesentlich gréBer als bei den unbeglimmten Kristallen. 

Wasserstoff hat in Ubereinstimmung mit Feldeffektmessungen®® 
keinen Einflu8 auf die Austrittsarbeit und zwar sowohl bei beglimmten 
als auch bei nicht beglimmten Kristallen. HEILAND! fand an sauer- 
stoffbeladenem ZnO keine Leitfahigkeitsinderung durch eine Wasser- 
stoffbedeckung und macht hierfiir die folgende Reaktion verantwort- 
fich!: 


1 _— — 
3H, Os, > OW is 


d.h. die durch Sauerstoff gebundenen Elektronen werden nicht frei- 
gesetzt. Die Randkonzentration und damit V, bleiben konstant. 

Auch beim CdS ist eine Sauerstoffbedeckung wahrscheinlich’, die 
auch durch Ausheiztemperaturen von etwa 160° C nur zum Teil 


8 Terscu, H.: Feldeffektmessungen an CdS-Einkristallen. Diplomarbeit, 
Berlin 1960. 

9 PaTSCHEKE, E.: Leitfahigkeitsuntersuchungen von CdS-Einkristallen bei 
Gamma-Anregung. Diplomarbeit, Berlin 1960. 

10 HEmLanpb, G.: Zum Einflu8 von Wasserstoff auf die elektrische Leitfahigkeit 
von Zinkoxyd-Kristallen. Z. Physik 148, 15 (1957). 

1. Morrison, S.R.: Advances in Catalyses, Bd. 7, S. 290. New York: Academic 
Press 1955. 

12 MuscHeErp, W.: Uber den Einflu8 von Sauerstoff auf die Leitfahigkeit von 
CdS-Einkristallen, Ann. d. Phys. 13, 305 (1953). 
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abgeheizt werden kann, d.h. Wasserstoff kénnte, ohne V, zu andern, 
mit dem Restsauerstoff reagieren. 

Durch Wasserdampf (feuchter Stickstoff) wird die Austrittsarbeit 
der beglimmten und unbeglimmten CdS-Kristalle sprungartig herab- 
gesetzt. Da beim beglimmten CdS die untere Kante des Leitungsbandes 
in der Nahe des Fermi-Niveaus liegt, diirfte die Austrittsarbeit nur bei 
nichtbeglimmten Kristallen erniedrigt werden. Es wird vermutet, daB 
sich an der Oberflache eine Dipolschicht aus Wasser anlagert. Ob der 
allmahliche Anstieg der Austrittsarbeit durch Wechselwirkung der 
Dipolschicht mit Oberflachentermen oder als Folge der Verringerung 
der Elektronendichte in der Oberflache zustande kommt, ist nicht ent- 
scheidbar. 

Die Ergebnisse lassen sich demnach deuten, wenn man an der CdS- 
Oberflache Anreicherungsrandschichten annimmt. Die Aussagen tiber 
die Anderung der Austrittsarbeit in Abhangigkeit von der Atmosphare 
sind nur unter der Voraussetzung zu verstehen, da sich bei den ver- 
schiedenen Behandlungen, insbesondere bei der Beglimmung, das 
Kristallgefiige nicht in einer Schicht unterhalb der Oberflache andert, 
die dicker als mehrere Atomlagen ist. Die Aussagen setzen dariiber 
hinaus allerdings auch voraus, daB die Kristalle eine hinreichend homo- 
gene Dotierung iiber die gesamte Kristalldicke aufweisen. Die Uber- 
legungen sind dann sicher nicht mehr richtig, wenn sich durch die Be- 
handlung in unmittelbarer Nahe der Oberflache p-n-Ubergange oder gar 
Inversionsschichten ausbilden, da in diesen Fallen die Neutralitatsforde- 
rung nicht mehr erfiillt ist. 
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Zur Theorie des schmelzfliissigen Zustands 


Von 
MARTIN SIOL 
Mit 2 Figuren im Text 


(Eingegangen am 5. Mai 1961) 


Als maBgebende Ursache der Schmelzumwandlung werden Kristallgitterstorungen 
betrachtet, die aus gegeneinander versetzten Atompaaren bestehen. Ihre Energie 
und ihre Wechselwirkung werden elastizitatstheoretisch berechnet, indem diese 
Gitterstérungen als Grenzfall eines kreisformigen Versetzungsringes aufgefabt 
werden. 

Ihre Wechselwirkung bedingt eine kritische Konzentration, die den schmelz- 
fliissigen Zustand kennzeichnet und bei der die einzelnen Atompaare beginnen, sich 
zu groBeren Versetzungsringen zu vereinen. 


Fir die Schmelztemperatur, die Schmelzentropie und die Volumenanderung am 
Schmelzpunkt werden Naherungsformeln abgeleitet, die nur die Daten des Ideal- 
kristalls enthalten. 

Der Vergleich zwischen berechneten und empirischen Werten liefert bei den dicht- 
gepackten Strukturen eine tiberraschend gute Ubereinstimmung, wahrend dies bei 
den kubisch raumzentrierten Kristallen nur dann der Fall ist, wenn am Schmelz- 
punkt eine latente Umwandlung in die dichte Packung stattfindet. 


Fir die Viskositat am Schmelzpunkt wird aus dem Modell eine Naherungsformel 
abgeleitet, die mit der bekannten Viskositatsformel von ANDRADE hinsichtlich des 
empirischen Zahlenfaktors nahezu iibereinstimmt. 


Einleitung 


Von den drei Aggregatzustanden der Materie ist der fliissige Zustand 
als Bindeglied zwischen den beiden Grenzzustanden des geordneten 
Kristallgitters und des statistisch ungeordneten Gases naturgemaB einer 
exakten theoretischen Behandlung am wenigsten zuganglich. Insbe- 
sondere gilt dies fiir den SchmelzprozeB, fiir den es bisher noch nicht 
gelungen ist, eine befriedigende atomistische Theorie zu entwickeln. 

Wahrend in der Nahe des kritischen Punktes eine Fliissigkeit wegen 
ihrer im Vergleich zum festen Zustand um etwa den Faktor 1/3 geringeren 
Dichte naherungsweise noch als stark komprimiertes van der Waalssches 
Gas angesehen werden darf, ist dies am Schmelzpunkt unzulassig, und 
es besteht hier demgegeniiber eine sehr weitgehende Ahnlichkeit mit dem 
festen Zustand, die sich beim Schmelzen makroskopisch in dem geringen 
Verhaltnis der Schmelzwarme zur Kristallenergie und den gering- 
fiigigen relativen Anderungen der Dichte auBert, die in der Regel nur 
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wenige Prozent ausmachen. Die Viskositaét ist offenbar die einzige 
Eigenschaft, die beim Schmelzen einer entscheidenden Anderung unter- 
worfen ist. 

Eine verniinftige Theorie des Schmelzens sollte daher aus der Theorie 
der Kristallplastizitat hervorgehen. wie FRENKEL? schon 1942 bemerkt 
hat. Wir kénnen heute in Hinblick auf die inzwischen in der Plastizitats- 
theorie erzielten Fortschritte verscharfend sagen, da Gitterverset- 
zungen die maBgeblichen Strukturelemente des schmelzfliissigen Zu- 
stands sind. 

In den bisherigen Versuchen zur Lésung des Schmelzproblems auf 
der Grundlage einer Gitterfehlordnung wurden insbesondere Gitter- 
liicken und Zwischengitteratome als Fehlordnungselemente eingefiihrt ” °. 
In der bekannten Theorie von LENNARD-JONES und DEVONSHIRE wird 
beispielsweise die thermische Dissoziation eines kubisch dichten Gitters 
in Gitterliicken und Zwischengitteratome als entscheidend fiir das 
Schmelzen angesehen. Unbefriedigend ist in dieser Theorie einmal, daB 
sie unter verniinftigen Annahmen hinsichtlich des Eigenvolumens der 
Gitterliicken und Zwischengitteratome eine gegentiber den Beobach- 
tungstatsachen viel zu groBe Volumenzunahme beim Schmelzen hefert?. 
Andererseits ergeben sich grundsatzliche Schwierigkeiten beziiglich der 
Viskositat, deren primare Ursache stets Versetzungswanderungen sein 
miissen. Bei einer speziellen Art der Versetzungswanderung, dem sog. 
Klettern (climb), sind Gitterliicken bzw. Zwischengitteratome zwar mab- 
gebend beteiligt, doch sollte dieser ProzeB wegen der erheblich héheren 
Aktivierungsenergie gegentiber dem Gleiten von Versetzungen im all- 
gemeinen nur eine untergeordnete Rolle spielen. In Ubereinstimmung 
damit steht, da die empirischen Werte der Aktivierungsenergie der 
Viskositat wesentlich niedriger legen als die von den Léchertheorien 
der Viskositat®® geforderten Werte8. 

Gitterversetzungen sind wohl erstmalig von KOCHENDORFER’, spater 
von Morr’ und von SHOCKLEY® in die Theorie der Viskositat der Fliissig- 
keiten eingefiihrt worden. Im Gegensatz zu den Léchertheorien ergeben 
sich richtige Werte fiir die Aktivierungsenergie, wenn man eine sehr 


1 FRENKEL, J.1.: Kinetische Theorie der Flissigkeiten. Berlin 1957 (Vorwort 
CoV) 

> BRESLER, S.E.: Acta physicochim. USSR. 10, 491 (1939). 

8 LENNARD-JoneEs, J.E., and A.F. DEvANSHIRE: Proc. Roy. Soc. Lond. A 170, 
464 (1939). 

4 DE Boer, J.: Proc. Roy. Soc. Lond. A 215, 23 (1952). 

° Eyrine, H.: J. Chem. Phys. 7, 391 (1939). 

® ScHAFER, K.: Z. Kolloidchem. 100, 312 (1942). 

* KOCHENDORFER, A.: Z. Naturforsch. 3a, 329 (1948). 

8 Mott, N.F.: Proc. Roy. Soc. Lond. A 215, 4 (1952). 

® SHOCKLEY, W.: L’Etat Solide, IX Cons. Solvay, Briissel 1952, S. 431. 
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hohe Versetzungsliniendichte, d.h. einen mittleren Versetzungslinien- 
abstand von der GréBenordnung der Gitterkonstanten voraussetzt. 


Eine eingehendere theoretische Behandlung der Frage, wie es tiber- 
haupt zur sprunghaften Bildung einer derartigen dichten Versetzungs- 
struktur kommt, scheint jedoch bisher nicht vorzuliegen. Im folgenden 
soll deshalb versucht werden, diese Frage zu beantworten und dariiber- 
hinaus quantitative Aussagen tiber den Schmelzmechanismus abzuleiten. 


Das Versetzungsmodell der Schmelze 


Wir gehen von folgenden plausiblen Vorstellungen tiber das Zu- 
standekommen einer dichten Versetzungsstruktur aus. Bekanntlich er- 
reicht die mittlere Amplitude der thermischen Scherwellen am Schmelz- 
punkt die GréBenordnung der theoretischen Scherfestigkeit des Git- 
ters!41, Uberschreitet diese Scheramplitude lokal die Scherfestigkeit, 
so entsteht in der betreffenden Gleitebene ein Versetzungsring, der nach 
einer gewissen Lebensdauer wieder in sich verschwindet. Solange bei 
niederen Temperaturen die mittlere Konzentration solcher thermisch 
aktivierter Versetzungsringe gering ist, bleibt dabei die Fernordnung 
des Kristalls erhalten. Bei héheren Temperaturen in der Nahe des 
Schmelzpunktes wird ihre Konzentration nach dem Energieverteilungs- 
satz schlieBlich so hoch, daB die gegenseitige Wechselwirkung der Ringe 
entscheidenden EinfluB gewinnt. Es handelt sich dabei, wie wir im ein- 
zelnen noch sehen werden, im wesentlichen um eine thermisch induzierte 
elastische Dipolwechselwirkung. Da diese stets anziehend wirkt, gibt es 
eine bestimmte kritische Konzentration, bei deren Uberschreiten die 
Ringe im Mittel nicht mehr in sich verschwinden, sondern zufolge ihrer 
gegenseitigen Anziehung zu gréBeren Ringen zusammenflieBen, was die 
Zerstérung der Fernordnung zur Folge hat. Diese kritische Konzen- 
tration ist aus spater noch ersichtlichen thermodynamischen Griinden 
gewissermaBen ein oberer Grenzwert und kann als charakteristisches 
Merkmal des schmelzfliissigen Zustands angesehen werden. 


Da der Betrag der gesamten Fehlordnungsenergie des Kristalls ex- 
ponentiell von der Energie des einzelnen Gitterfehlers abhangt, genugt 
es, in erster Naherung nur die energetisch niedrigsten durch die Gitter- 
struktur bedingten Ringkonfigurationen zu beriicksichtigen. Im ein- 
fachsten Fall der monoatomaren kubisch und hexagonal dichten A 1- 
und A 3-Strukturen der reinen Metalle und Edelgase, auf die wir unsere 
Untersuchungen beschranken wollen, sind dies die in Fig.1 dargestellten 
beiden zueinander spiegelbildlichen Konfigurationen, die durch eine 

10 LINDEMANN, F.A.: Phys. Z. 11, 609 (1910). 
11 [.EIBFRIED, G.: Z. Physik 127, 344 (1950). 
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simultane Verschiebung von zwei benachbarten (in Fig. 1 durch Pfeile 
markierten) Atomen oberhalb und unterhalb der {111} bzw. (0001) 
Gleitebene zustande kommen. 


Derartige durch paarweise Atomversetzungen dargestellte elemen- 
tare Gitterfehler legen wir den folgenden Untersuchungen zugrunde. Wir 
werden zunachst versuchen, die Energie dieser zukiinftig einfachheits- 
halber als ,,Atomversetzung’’ bezeichneten Konfiguration und ihre 
Wechselwirkung abzuschatzen. Aus der freien Energie des fehlgeord- 
neten Realkristalls werden wir dann einfache Naherungsformeln fiir die 


Cs 


Fig. 1. Modell der Atomversetzung in der {111} Gleitebene des kubisch dichten Gitters 


Schmelztemperatur, die Schmelzentropie und fiir die Volumenanderung 
beim Schmelzen ableiten und die aus den Formeln berechneten Werte 
mit empirischen Daten vergleichen. 


Die Energie thermisch aktivierter Atomversetzungen 


Die Schwierigkeiten einer strengen atomistischen Berechnung kénnen 
wir in folgender Weise umgehen. Wir betrachten die Atomversetzung 
als Grenzfall eines kreisformigen Versetzungsringes in einem zundchst 
isotropen elastischen Kontinuum mit dem Schermodul G und der 
Poisson-Konstanten w,. Die elastische Energie eines Versetzungsringes 
mit einem in der Ringebene liegenden Burgers-Vektor b, einem Ring- 
radius y und einem gegen 7 kleinen Versetzungskern-Radius 7, (innerer 
Abschneideradius) ist nach der linearen Theorie ohne Beriicksichtigung 
der Randbedingungen in 7; }?: 


1 4 
Beu=z OG: (1 + we) r+ (In — 4); Me Mp <A. (1) 


12 LEIBFRIED, G., u. P. HAASEN: Fortschr. Phys. 2, 92 (1955). 
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Dazu kommt die innerhalb 7; liegende Energie E,; des Versetzungskerns, 
die wir nach der nichtlinearen Peierlsschen Theorie abschatzen. Fiir 
E,; gilt dann naherungsweise!: 


al 9 a : 
ES BG (1+) -7-(in Ze +4), 5 


wobei w die Versetzungsweite ist (2w ist die Halbwertsbreite der rela- 
tiven Atomverschiebungen in Gleitrichtung). Die gesamte elastische 
Energie eines Ringes ist dann: 


ee epi ie = Be w-G- (14m); 
(3) 


1 OY 
Oar mart 
Wir wenden uns nun der fiir den SchmelzprozeB entscheidenden Frage 
der Wechselwirkung der Atomversetzungen zu. Wir nehmen an, daB 
diese rein elastisch bedingt ist und betrachten zundchst einmal die 
elastische Wechselwirkung zweier Ringe P und P’ mit gleichem Ra- 
dius vy. Unter der Voraussetzung, daB ihr Abstand 7, groB gegen ihren 
Radius y ist und ihre Ringebenen sowie ihre Burgers-Vektoren gleiche 
Orientierung haben — auf die Begriindung dieser Vereinfachung kom- 
men wir spater noch zuriick —, erhalt man nach Formeln von KOHLER" 
fiir die vom Ring P in P’ und umgekehrt erzeugte Scherspannung in 
der Ringebene in Richtung von } den Naherungsausdruck: 

b-7?-G- (4+ Me) 

43 


; @®x (1—15sin?d-cos?%-cos?@). (4) 


S = 65°03) of 


Dabeiist ? der Winkel zwischen Ringachse und 7,, g der Winkel zwischen 
6 und der Projektion von 7, auf die Ringebene. Bei einer statistischen 
Verteilung von P’-Ringen iiber die Kugeloberflache im Abstand 7, 
von P verschwindet im Mittel die Wechselwirkung zwischen P und P’, 


da: $@-§6Q=0 (6Q=sind-d0- dg) (5) 


ist. Sie entsteht erst durch eine Stérung der statistischen Gleichver- 
teilung durch das elastische Feld. Fiir die Wechselwirkung pro Ring E, 


erhalt man: (i 
as ne on ; 0 ea a Oo 
By ee Beare ay ae he o 


Dabei ist o die von P in P’ und o’ die von P’ in P erzeugte Scherspan- 
nung, p die Stérung der Gleichverteilung von P’ durch das Feld o des 
Ringes P. Setzt man wegen 7,>r in erster Naherung: 

wr? -b-o (7) 


18 SercER, A.: Handbuch der Physik, Bd. VII/1, S. 581. 1955. 
14 KOHLER, J.S.: Phys. Rev. 80, 436 (1950). 
Z. Physik. Bd. 164 A 
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und bildet das Mittel iiber alle Richtungen # g, so erhalt man als ge- 
samte thermisch induzierte Wechselwirkungsenergie pro Ring _ bei 
einer mittleren Anzahl von zwélf Nachbarringen: 

1202+ 4+ ¥8-G2- (1 + fue) B® ga 


age 46-78 -kT , 


~1| co 


=. (8) 


Eine Berechnung des Mittelwertfaktors @? fiir beliebige Orientierungen 
des Burger-Vektors und der Gleitebene von P’ fiihrt tibrigens zu einem 
nur wenig kleineren Wert von 13/14, so daB die obige Vereinfachung 
paralleler Orientierung keine groBe Rolle spielt. 


Fiithrt man noch statt 7, die atomare Konzentration der Ringe 
c =r/r? (v9 ist der Atomabstand) ein, so folgt mit Gl. (3) fiir die Gesamt- 
energie eines Ringes: 
ES EyEg= 4 lore Beat eee: (2). Sos BS) 
A el 
Gl. (9) gilt nur bei sehr geringer Konzentration solange 7,>>r ist. Fiir 
den Schmelzmechanismus entscheidend ist aber gerade der Verlauf bei 
hdéheren Konzentrationen, dessen genauere Berechnung ziemlich hoff- 
nungslos ist und nur dann Sinn hatte, wenn man nicht nur die energe- 
tisch niedrigsten Atomversetzungen, sondern die Gesamtheit aller még- 
lichen Ringradien und Burgers-Vektoren beriicksichtigt. In roher 
Naherung kann man bei der Berechnung der gesamten freien Energie des 
Kristalls diese héherwertigen Ringe ersetzen durch eine 4quivalente An- 
zahl von Atomversetzungen und hat dann nur hinsichtlich des Entropie- 
anteils die Statistik dahingehend abzuaéndern, da8 man Mehrfach- 
besetzungen der Gitterpunkte zulaBt. Es sei noch vermerkt, daB dabei 
auch in etwa die Dissoziation in Gitterliicken und Zwischengitteratome 
miterfaBt wird, da man diesen ProzeB durch die gleichzeitige Aktivierung 
zweier Versetzungsringe mit entgegengesetzt gleichem vollstandigen 
Burgers-Vektor (b =-+79) in tibereinander liegenden Gleitebenen dar- 
stellen kann. 


Zu einer rohen summarischen Abschatzung des gesamten Wechsel- 
wirkungseinflusses dieser héherwertigen Ringe gelangt man am ein- 
fachsten auf folgende Weise. Nach Gl. (9) hat die Gesamtenergie eines 
Ringes hinsichtlich einer Variation von o@ bei einer bestimmten kriti- 
schen Konzentration c, einen Maximalwert E,. Dabei gelten dann die 
Beziehungen: 


Ing+t \8 RE 
oy = | PAtt = 0.49-(2)- 0 ying (ne +t) V/A, (19 
E,=E(c =¢,) = E,- (1 — m,); m= (4 +=}. (41) 


Zur Theorie des schmelzfliissigen Zustands 99 


Fur c<c, ist 0E/29 >0, d.h. im Mittel wirkt eine zum Ringzentrum 
gerichtete Kraft, derzufolge jeder Ring nach einer bestimmten Lebens- 
dauer wieder in sich verschwindet. Dagegen wiirde c >c, bedeuten, 
da8 infolge der im Mittel nach auBen gerichteten Kraft jeder aktivierte 
Ring unter steter Umwandlung von thermischer Energie in elastische 
Energie standig wachsen wiirde — im Widerspruch zum zweiten Haupt- 
satz —, wenn nicht gleichzeitig dabei ein elastisches Riickwirkungs- 
feld c, entsteht, das die Bedingung 0E/0@ =0 erzwingt und ein weiteres 
Wachstum verhindert. Wir setzen daher fiir c > c,: 


OE’ 


J iW Se Sy IRN Fare (12) 
und erhalten durch einfache Umformung: 
E=E,.(1—m- 5); CLC Or, (13a) 
k 
E =e —4m,+3m, at o> ¢,. (13 b) 
k 


Fir c, werden wir spater einen Wert von etwa 0,2 ermitteln, und man 
kann sich an Hand dessen leicht davon tiberzeugen, daB Abweichungen 
von den N&aherungsansat- 
zen der Gl, (4) und Gl. (7) 
bei dieser Konzentration 
noch keinen allzugroBen ¢ 
Einflu8 haben kénnen. 

Im ganzen erhalt man 
nach dieser rohen Ab- 
schatzung eine Abhangig- 
keit der Ringenergie von 
der Konzentration, wie sie 


in Fig. 2 die ausgezo- os Cy aaa, 

bone Kurve zeigt, mit Fig. 2. Konzentrationsabhingigkeit der Energie einer 
einem scharfen Minimum Atomversetzung nach Fig. 1 

beice,. 


Zur vollstandigen Bestimmung der Energie einer Atomversetzung 
nach Fig. 1 mtissen wir nun dem Ringradius 7 bzw. @ einen strukturell 
bedingten Wert beimessen, den wir folgendermaBen bestimmen. Fiir 
sehr groBe kreisférmige Ringe in der {111} bzw. (0001) Ebene ist zunachst 
der Radius gegeben durch: 


ee = id ee: h= le ro; Cn = 1,06 n> (14) 


Ww w 4 


wobei die Anzahl der versetzten Atome einer Gleitebene und /, die 
aquivalente Flache eines Atoms ist. Der kleinstmédgliche Radius, fiir 
Tit 
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den die Ringenergie mit n +0 verschwindet, ist aber nicht @ =0, sondern 
nach Gl. (3) Qmin=41. Andererseits ist durch die Versetzungsweite w 
ein minimaler Grenzradius 7/,;, =wW bzw. Omin =2 bestimmt}’, was bisher 
in dem Naherungsausdruck Gl. (3) der Einfachheit wegen unberiick- 
sichtigt blieb. Wir machen daher fiir die Atomversetzung gewisser- 
maBen als Kompromiblésung den asymptotischen Naherungsansatz: 


@ © Vlemin * Omin + On © V2 + On. (15) 


In der Peierlsschen Theorie ist die Weite einer Stufenversetzung w = 
d/(1 —y,), die einer Schraubenversetzung w =d, und somit die mittlere 
Weite fiir einen Ring w*d(1+ 3,,), wobei d der halbe Gleitebenen- 
abstand ist. Fiir die Atomversetzung wird dann mit d=1/ Po und 
m =1 und den Gln. (14) und (15): 


wl. (1 ty); 9 3,0- (1-08 +My) the Mp (16) 
ye 


Zur spateren Unterscheidung von yw, in Gl. (3) haben wir hier den Ein- 
flu8 der Poisson-Kontraktion auf die Versetzungsweite mit “, bezeich- 
net. Wir setzen nun noch fiir den Burgers-Vektor den Wert 0 =H) V5 
und fiir 7) das Atomvolumen v =F) V2 in die Formeln Gln. (3), (9), (10), 
(41) ein, und erhalten schlieBlich: 


E,~016-u-G-(4+m,.—0,5 My) 


larreme (17) 
m, ~0,24-(1+0,3 Uys C,¥ lee - (1 = 05'4,— Ue): 


Unsere bisherigen Betrachtungen gelten fiir einen isotropen Kristall 
unter den speziellen Voraussetzungen der Peierlsschen Theorie, und wir 
miissen nun noch die méglichen Abweichungen durch bisher nicht 
beriicksichtigte Einfliisse erfassen. Wir gehen dabei so vor, daB wir 
in Analogie zur Poisson-Konstanten in den Gl. (17) “, bzw. “, durch eine 
Summe von einzelnen Korrekturgr6Ben erweitern, je nachdem sie un- 
mittelbar in die Energie oder die Versetzungsweite eingehen. Es handelt 
sich dabei im wesentlichen um folgende Einfliisse: 


Anisotropie. Da die strenge Erweiterung der Energieberechnung auf 
den anisotropen Fall im Rahmen des allgemeinen Naherungscharakters 
unserer Untersuchungen wenig Sinn hat, beschranken wir uns darauf, 
die Anisotropie dadurch zu beriicksichtigen, daB wir fiir G den in der 
Gleitebene in Richtung des Burgers-Vektors geltenden Schermodul 
G=3(Ci1—Ci, +C,y,) fiir A 1-Gitter bzw. G=C,, fiir A 3-Gitter und 
entsprechend fiir die Poisson-Konstante uw, *$(1—G/K) setzen, wobei 
K der Kompressionsmodul ist. Der Fehler gegeniiber einer strengen 
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Rechnung diirfte dabei auch bei starker Anisotropie in ziemlich engen 
Grenzen legen}, 


Kompressibilitat. In der Peierlsschen Theorie der Stufenversetzung 
bleibt die Kompressibilitat in der Gleitzone zwischen den beiden be- 
nachbarten Atomebenen unberiicksichtigt, was an sich nur bei voll- 
kommen flexibler Gleitzone statthaft ware. Bei Versetzungsringen, 
deren Durchmesser nicht wesentlich ttber dem Atomabstand liegt, ist 
jedoch eher mit einem starren Verhalten der Gleitebene zu rechnen. 
In diesem Fall herrscht innerhalb der Zone eine Dehnung ¢,, in Gleit- 
richtung mit folgender Abhangigkeit vom Abstand x in Gleitrichtung 
und vom Abstand y senkrecht zur Gleitebene!®: 


(18) 


und damit eine Kompressionsenergie pro Versetzungslinienlangeneinheit 
von: 


+00 +d 
1 ‘ : b2-d-C 
—oo —d 


Dabei ist C, der (lineare) Kompressionsmodul in b-Richtung. In Hin- 
blick auf die Strukturst6rung im Versetzungskern setzen wir fiir C, 
naherungsweise den quasiisotropen Wert C, ~ K +4G ein und erhalten 
dann fiir den relativen Anteil der Kompressionsenergie an FE, bzw. fiir 
den entsprechenden Korrekturfaktor j,: 


4 


1S) ON? 0,07 - (= ale | : (20) 
3 


eh Me 


Nichtlinearitaét. Es handelt sich hierbei um die Abweichungen gegen- 
iiber der in der Peierlsschen Theorie vorausgesetzten Sinusbeziehung 
zwischen Scherspannung und Verschiebung in der Gleitzone, bzw. um 
die Nichtlinearitat der Kompressibilitat 1m Versetzungskern. Beide 
Effekte bewirken in erster Linie eine VergréBerung der Versetzungs- 
weite w, weniger eine Energieerhéhung des Versetzungskerns, da die in 
der Gleitzone gespeicherte Energie unabhangig vom speziellen Verlauf 
der Scherspannungsfunktion" ist. Eine Abschatzung dieser Anteile ist 
recht schwierig, zumal die speziellen Bindungsverhaltnisse, insbesondere 
Valenzkrafte eine ausschlaggebende Rolle spielen. Wir beriicksichtigen 
diese nichtlinearen Effekte durch eine eventuell empirisch erfaBbare 
Korrektur der Versetzungsweite und setzen fy = 3 Mp +Mn- 


15 FOREMAN, A. J.E., and W.M. Lomer: Phil. Mag. 46, 73 (1955). 
16 | HIBFRIED, G.: u. K. Liicke: Z. Physik 126, 459 (1949). 
17 NaBARRO, F.R.N.: Adv. Physics 1, 360 (1952). 
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Stapelfehler. Bei Versetzungsringen mit unvollstandigem Burgers~ 
vektor, wie auch bei der Atomversetzung nach Fig. 1, liefert der Stapel- 
fehler der Ringflache einen zusatzlichen Energiebeitrag E,. Bezeichnet 
man mit y, das Verhaltnis der Gitterenergiedifferenz pro Volumen 
zwischen A 3- und A 1-Gitter zum Schermodul der Gleitebene G, dann 
gilt fiir die Stapelfehlerkorrektur, die wir mit uw, bezeichnen, annahernd: 


Ps ws 17 -y,. (21) 


Es ist hierzu noch zu bemerken, daB die auf die Energie wirkenden An- 
teile , und y, nicht oder nur sehr schwach in die Wechselwirkung ein- 
gehen. An Stelle der Gl. (13) haben wir dann 


E=E,-(1t+m+ys my | (22) 
Ch 
und in den Gl. (17) 
1 1 / G\. 1 
He — 2 Up Re a € all Hw — 2 Mp = ig Un (23) 


zu setzen. Die Energien E£ fiir c/c, =O bzw. fiir c/c, =1 bezeichnen wir 
dann mit E, bzw. mit Fj. 


Ableitung von Naherungsformeln fiir den Schmelzpunkt 


Zur Berechnung der Schmelztemperatur T},, der Schmelzentropie 
AS,, und der Volumenanderung am Schmelzpunkt Av,,/v,,,= Ae,, 
gehen wir von der molaren freien Energie F eines Realkristalls aus, der 
eine bestimmte Konzentration c von Atomversetzungen als maBgebliche 
Gitterfehler im thermischen Gleichgewicht enthalt. Der Index m be- 
ziehe sich im folgenden stets auf den Schmelzpunkt, die Indices s und / 
auf den festen und fliissigen Zustand. AuBerdem soll noch vorausgesetzt 
werden, daB keine 4uBeren Krafte auf den Kristall wirken und insbe- 
sondere der Dampfdruck zu vernachlassigen ist. Die freie Energie ist 
dann gleich der freien Enthalpie. 


Die Energiedifferenz zwischen Real- und fehlerfreiem Idealkristall ist : 


F=c-E—T-S; S=R.[c-mi+(+¢)-In(1+ 4) 


(24) 

~R-c-|In = +4-+ <|; ORL 
S ist darin die Mischungsentropie bei mehrfacher Besetzungsméglich- 
keit pro Gitterpunkt, R die Gaskonstante, z ist eine Konfigurationszahl, 
die gleich dem Produkt 2% +z, der Zahl z, der verschiedenen Orientie- 
rungsméglichkeiten eines Versetzungsringes und der Zahl z, der auf ein 
Atom bezogenen energetisch gleichwertigen Konfigurationsméglich- 
keiten eines Ringes bei vorgegebener Orientierung ist. Bei einer Atom- 
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versetzung nach Fig. 1 ist z,=2 und z)=3 fiir das hexagonale bzw. 
%) =12 fiir das kubisch dichte Gitter. Es mu8 jedoch damit gerechnet 
werden, da mit steigender Temperatur und Konzentration infolge der 
Wechselwirkung vor allem zwischen den Atomversetzungen und den 
thermischen Wellen ein allmahlicher Abfall der Orientierungszahl Z auf 
den Wert 1 erfolgt. Wir werden daher im Rahmen unserer Unter- 
suchungen wohl keinen allzu groBen Fehler begehen, wenn wir in An- 
betracht der hohen Amplituden der thermischen Wellen am Schmelz- 
punkt generell z, =1 und damit z =z, =2 setzen. Anschaulich bedeutet 
dies eine mehr oder weniger ausgepragte Schwarmbildung von gleich- 
orientierten Atomversetzungen. 

Wir bestimmen nun die Konzentration c im thermischen Gleichge- 
wicht. Es gilt dann wegen der Minimalforderung fiir F die Gleichung: 


| 


& =(E+e-%) RT- (In 


ac, 


& 2¢ 
: Eee 
Fir wechselwirkungsfreie Gitterfehler liefert dies fiir c< z den bekannten 
Ausdruck fiir ¢ bzw. fiir F: 


Oracle ie) ie. (26) 


Hinsichtlich des Anteils der einer Wechselwirkung nach Gl. (13) unter- 
worfenen Atomversetzungen erkennt man zunachst rein qualitativ an 
Hand der Fig. 2, in der die gestrichelte Kurve den ersten Klammeraus- 
druck von Gl. (25), die strichpunktierte Kurve den Mischungsentropie- 
anteil von Gl. (25) darstellt, da8 innerhalb eines bestimmten Tempera- 
turbereichs zwischen einer minimalen Unterkiihlungstemperatur 7,,, 
und einer maximalen Uberhitzungstemperatur Ty, Gl. (25) drei Lé- 
sungen c,¢;¢, besitzt, von denen man c, der stabilen festen Phase, c¢, 
der stabilen fliissigen Phase und c; einem instabilen Zustand zuschreiben 
kann. Die Annahme eines scharfen Knickes der Energiekurve E bei 
c, hat, wie man aus Fig. 2 sofort erkennt, zur Folge, daB unabhangig 
von der Mischungsentropie die Gleichgewichtskonzentration in der 
fliissigen Phase c, gleich der kritischen Konzentration c, ist. 

Zu diesen Atomversetzungen der kritischen Konzentration kommt 
in der fliissigen Phase noch der Anteil héherer Versetzungskonfigura- 
tionen, die unter anderem auch das Riickwirkungsfeld ¢, erzeugen. Ihre 
Gesamtheit ersetzen wir naherungsweise durch eine aquivalente Kon- 
zentration c; von wechselwirkungsfreien Atomversetzungen. 

Die Schmelztemperatur ergibt sich definitionsgema8 aus der Phasen- 
koexistenzbedingung F,,,=F,,,, die mit Gl. (24) folgendermaBen 
lautet : 


AF =E,-0,—RT-o-(In> +1 +)—RT-cg=0; % = e)—e. (27) 
k 4 
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Eine erste Naherung fiir 7, bekommt man leicht, wenn man in den 
Gln. (17), (22), (27) #=0 und cy =0 setzt, namlich: 

RT., = 0,22 - Ey.==0,035.- jm, Gi 0, =O19% C1 0/0220 oles 


Zur Abschatzung von cy, berechnen wir die Energiedifferenz AE) einer 
Atomversetzung zwischen fliissiger und fester Phase aus der Volumen- 
abhingigkeit von (vG) und setzen mit Riicksicht auf Gl. (28): 


; AE, Ey 
ty = 0, = Cp, 8 Se, tee ee eee 
Rilo RT» (29) 
oes 20Ee| ss BOG e 9 eee ee 
~ £#,-dvlr G-dv\r °? G oP RS OP Nas 


Darin ist Ae,, die Volumenanderung beim Schmelzen, e der Volumen- 
koeffizient bzw. g, der Druckkoeffizient des Schermoduls G. 

Insbesondere ist dazu noch Folgendes zu bemerken. Die Energie E 
der Gitterfehler in der festen Phase und auch die der Atomversetzungen 
im kritischen Zustand und damit auch die Schmelztemperatur nach 
Gl. (28) ist durch den Schermodul des Idealkristalls und nicht durch 
den des Realkristalls bestimmt. Die Energieverminderung im dilatier- 
ten Realkristall infolge der Volumenabhangigkeit des Schermoduls 
wird naémlich genau kompensiert durch die von den Gitterfehlern zu 
leistende Dilatationsarbeit. Eine solche Dilatation des Kristallgitters 
ist in elastischen Medien bekanntlich eine Folge der Oberflachenrand- 
bedingung #=0 und verschwindet in viskosen Medien}8, d.h. in der 
Schmelze berechnet sich die Bildungsenergie der Gitterfehler aus dem 
Schermodul des Realkristalls. 

Behandelt man die w und cy, in Gl. (27) als kleine Stérung, so erhalt 
man fiir die Schmelztemperatur in zweiter Naherung den folgenden 
Ausdruck: 


Hil Bs ~ 0,035 "Un" Gin, i (1 - 1,5 Up “te ASS hs sian 2 ae 0,8 fe = 15 , Co) - (30) 


Extrapoliert man noch den Wert v,,G,, am Schmelzpunkt aus seinem 
Wert v,G, bei Raumtemperatur 7; mit Hilfe des Temperaturkoeffizien- 
ten gp des Schermoduls und dem thermischen Ausdehnungskoeffizienten 
6, so erhalt man fiir TJ, explizite: 


IR ac (Gl arte.) 
UE. a vy). = ENG ea) aes a 
i‘ (4 +t: Tn) f Z vG: OT |p Tr B; cla G OT |p , (31) 


O(u-G)| _ : 0G | 


wobei 7,,, der nach Gl. (30) mit den Raumtemperaturdaten v, - G, be- 
rechnete Wert von J, ist. 


Die Entropiedifferenz 4S,, am Schmelzpunkt folgt aus Gl. (27) 
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abhangigkeit von c und E. Man erhalt zunichst: 


Evo eie Eo _ 1 / Ck 6o\ RT, 

NS Ae | Nie eras el Hee cla Hl. (32) 
Fy 1st darin die auf den absoluten Nullpunkt extrapolierte Gitterfehler- 
energie E,. Mit Hilfe der Gl. (17), (22), (30) kann man noch (fiir kleine 
Lt, Co) Ce, T,, Eg und E, eliminieren und erhalt in erster Naherung: 


AS, ~0,56-R- (1 +0,6 4, + 0,6 4, — My + 86,) - oe 
Zu Gl. (33) ist noch zu bemerken, daB fiir ¢=0 Gl. (33) den Mischungs- 
entropieanteil entsprechend dem zweiten Summanden von Gl. (27) 
liefert. Die Schwingungsentropiednderung beim Schmelzen wird dann 
durch den Temperaturgang von vG bestimmt. 

Die Volumenanderung am Schmelzpunkt erhalt man am einfachsten 
mit Hilfe der Clausius-Clapeyronschen Beziehung aus Gl. (30), (31): 


G. 

AOw z, ag 

Ame = ALO}. é OT a me a K ~ AQ m* 6 (34) 
‘ On” oe Op Vy + C me +t: ps Sees ehsraiae EN ’ 


“T, oa ar), 


Dabei vist 7207-17 -AS,, die Schmelzwarme. Int Gli (34) ast'der 
Unterschied in den Temperaturkoeffizienten von G und Kk vernach- 
lassigt, da eine empirische Priifung der Formel wegen der Unsicherheit 
in den experimentellen Werten von g, bzw. e und deren Temperatur- 
gang sowieso nur in ziemlichen Fehlergrenzen méglich ist. 


Vergleich zwischen empirischen und berechneten Schmelzpunktdaten 


In den Formeln Gl. (30) bis (34) sind lediglich die elastischen Kristall- 
daten enthalten. Eine empirische Priifung ist jedoch vorerst wegen der 
recht liickenhaften Kenntnis der Temperatur- bzw. Druckkoeffizienten 
der elastischen Moduln schwierig. Eine erhebliche Unsicherheit besteht 
iiberhaupt in der experimentellen Bestimmung der wahren unrelaxierten 
Werte am Schmelzpunkt und zwar speziell wegen der bei hohen Tem- 
peraturen sehr stark ins Gewicht fallenden Relaxationserscheinungen 
der Versetzungsstruktur, die den Schermodul herabsetzen und einen zu 
hohen Temperaturkoeffizienten vortauschen kénnen. Die einzigen em- 
pirischen Bestimmungen der Druckabhangigkeit der kompletten C;, 
wurden an Cu, Ag, Au vorgenommen!®”°, wobei die Unsicherheit zum 
Teil eine GréBenordnung erreicht. 

Der bequemste und sicherste Weg fiir eine einigermafen zuver- 
lassige Bestimmung des Volumenkoeffizienten e des Schermoduls ist 


19 Dazanus, D.: Phys. Rev. 76, 545 (1949). 
20 DANIELS, W.B.: Phys. Rev. Letters 1, 43 (1958). 
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der tiber die Debye-Frequenz bzw. die Griineisenkonstante. Da der 
polikristalline Mittelwert des Schermoduls nicht allzusehr von dem der 
{111} Gleitebene abweicht, diirfte dies auch ebenso fiir die e-Werte 
gelten. Wir setzen fiir die Debye-Frequenz y» und fiir die Grtineisen- 
Konstante y: 


eA a) 
aa cee S ae my —-e+—, (35) 


Darin ist M das Atomgewicht. Der nicht beriicksichtigte Einflu8 des 
Kompressionsmoduls bzw. der longitudinalen Wellen wird dabei in etwa 


Tabelle 1. Experimentelle und berechnete Schmelzpunktdaten von Metallen 


| cu | Ag | Au AL) fC ON Poii|) Nake] Me: Tl Yume 
| | 

| | | 
As Gy oe «i NGO 62 58 BO, (AIS. | 34. 88 al tora as 
2. K,u,. . ~ | 225 |225 | 403 4486 | 284" 476 3a. a) oan meee 
3. gp: 108 0,37" | -0,44'' 10/34 190,63 MO}3O*%*) aera 4) NO S5F 40 66 
Ne ONO? Go |) SO by a8 69 =| 41 87 | 150 | 37 77 
Se Saar ea ss per ealmeae 30) ale yet Cn eee Ap se arts 2,9 2,2 

(2,9) | (3,9) | (5,2) | | 
6. Up- - - - | 0,34 | 0,36 | 0,42 | 0,34 | 0,28 | 0,40 | 0,32 | 0,30 | 0,26 
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* Werte bei 90° K. — ** Polikristalliner Mittelwert. 


kompensiert durch die in unseren Formeln ebenfalls nicht beriicksich- 
tigte Druckabhangigkeit der Korrektur m,. Fiir den Volumenkoeffi- 
zienten e gilt dann folgende Formel, wenn man statt y noch die bekannte 
Beziehung y ~f - v K/3 R fiir verschwindende Nullpunktsenergie einsetzt : 


ou p-vk 4 
cease as 66) 
In Tabelle 1 sind alle fiir die Berechnung bendétigten elastischen und 
thermischen Daten der kubischen und hexagonalen Metalle, soweit 
vorhanden, zusammengestellt. Zeile 1 enthalt die auf das Molvolumen 
bezogenen Werte des Schermoduls v,G, und zwar 4v(C,,;—C,, +C,,) 
fiir kubische Metalle bzw. vC,, fiir Mg in kcal/mol bei 20° C, Zeile 2 den 
isothermen Kompressionsmodul ebenfalls in kcal/mol bei 20°C. In 
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Zeile 3 stehen die Werte g; des Temperaturkoeffizienten von G. Die 
Werte sind einem Bericht von HUNTINGTON 2! bzw. den dort aufgefiihrten 
Originalarbeiten entnommen. Die Werte fiir Na gelten bei 90° K, die 
gr-Werte von Ni und Fe sind polikristalline Mittelwerte nach FREDE- 
RICK” und wurden mit Riicksicht auf den magnetischen A E-Effekt aus 
dem Verlauf oberhalb des Curie-Punktes ermittelt. Zeile 4 enthalt den 
thermischen Ausdehnungskoeffizienten B bei 20° C nach PEARSON?’ und 
schlieBlich Zeile § den nach Gl. (36) berechneten Volumenkoeffizienten ¢ 
des Schermoduls. Die in Klammern stehenden experimentellen Werte 
von DANIELS” zeigen eine recht gute Ubereinstimmung, wie man sieht. 
In Zeile 6 steht die nach Gl. (23) berechnete Poisson-Konstante fp, in 
Zeile 7 die Korrektur v, nach Gl. (20) und in Zeile 8, soweit bekannt, die 
mit y,-Werten von SEEGER™ nach Gl. (21) ermittelte Stapelfehler- 
korrektur u,. Zeile 9 bis 14 enthalt die empirischen Werte der Schmelz- 
temperatur T,, in °K, die Schmelzentropie 4S,,/R in R-Einheiten und 
die relative Volumenanderung am Schmelzpunkt Ae,, in % %. 


In Zeile 12 haben wir nun die nach Gl. (30), (34) berechneten Schmelz- 
temperaturen eingetragen, und zwar ohne, in Zeile 13 .mit Beriicksichti- 
gung von y,. Es zeigt sich durchweg eine tiberraschend gute Uberein- 
stimmung mit den empirischen Werten der Zeile 9. An Einzelheiten ist 
zu bemerken, daB fiir Al und Ni w,=0 bessere Werte liefert, was durch 
einen starken Abfall von uw, mit steigender Temperatur bedingt sein 
kénnte (u, in Zeile 9 gilt fiir T =0). 

Eine besondere Erklarung erfordern die beiden kubisch raumzen- 
trierten Metalle Na und Fe. Die Rechnungswerte der Zeile 12 sind unter 
der Annahme kubisch dichter Packung mit den elastischen Daten des 
raumzentrierten Gitters ermittelt. Die befriedigende Ubereinstimmung 
von T,, ware hiernach ein recht deutlicher Beweis, daB die raumzen- 
trierten Metalle beim Schmelzen latent in eine kubisch dichte Grund- 
struktur transformieren, in Ubereinstimmung mit den Ergebnissen 
neuerer rontgenographischer Strukturuntersuchungen von Metall- 
schmelzen2®, Im A 2-Gitter legen die energetisch niedrigsten Atom- 
versetzungen in der {110} Ebene mit einem Burgers-Vektor in <111)- 
Richtung vom Betrage ) =7), und man wiirde damit viel zu hohe Werte 
fiir T,, erhalten. Andererseits ist z.B. bei Fe die Umwandlungswarme 
und Volumeninderung bei der y-6-Umwandlung klein gegen die Schmelz- 


21 EFUNTINGTON, H.B.: Solid State Physics 7, 322 (1958). 

22 FREDERICK, J.R.: Diss. Univ. Michigan 1947. 

23 PEARSON, W.B.: Handbook of Lattice Spacings and Structures of Metals 
and Aloys. London 1958. 

24 Sercrr, A., R. BERNER u. H. Worr: Z. Physik 155, 255 (1959). 

25 SMITHELLS, C. J.: Metals Reference Book. London 1955. 

26 Ricuter, H., u. S. STEEB: Z. Metallkde. 50, 369 (1959). 
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warme bzw. das Schmelzvolumen und daher nur von geringfiigigem Ein- 
flu8 auf die Schmelzpunktdaten. Eine Umrechnung des Schermoduls 


auf das kubisch dichte Gitter gleichen Zellvolumens mit Hilfe der | 


Gittertheorie2’ liefert iibrigens eine noch bessere Ubereinstimmung, wie 
die eingeklammerten Werte zeigen. 

Zeile 14 und 15 enthalt die nach Gl. (33) berechneten Schmelz- 
entropien ohne und mit Beriicksichtigung von ~,. Wie man sieht, ist 
die Ubereinstimmung mit den empirischen Werten der Zeile 10 auch hier 
iiberraschend gut. Zu bemerken ist, daB die Werte mit uw, auch fiir Al 
und Ni besser liegen, da fiir die Entropie nach Gl. (32) die Energie fiir 
T =0 maBgebend ist. Auffallend ist weiterhin, daB die Rechnung fiir 
Pb und Fe merklich zu hohe Entropiewerte liefert. Dies kénnte daran 
liegen, da die Korrektur w,, infolge von Valenzkraften hier nicht zu 
vernachlassigen ist. Genaueres laBt sich allerdings nicht sagen, solange 
die Stapelfehlerenergien von Pb und yFe nicht bekannt sind. 

In Zeile 16 sind noch die Werte des ¢ enthaltenden Faktors v9 Go/v,,,G,, 
= (1 +¢T7,)/[1 —?¢(Z,, —T,)] der Gl. (33) aufgefiihrt. Danach teilt sich 
die gesamte Schmelzentropie etwa zu gleichen Teilen auf in Mi- 
schungsentropie- und Schwingungsentropiednderung. Es sei an dieser 
Stelle kurz darauf hingewiesen, daB auch hinsichtlich der Anderung des 
elektrischen Widerstandes beim Schmelzen eine entsprechende Auftei- 
lung in Schwingungsanteil und Streuanteil der Gitterfehler gilt, und nicht 
nur der Schwingungsanteil zu beriicksichtigen ist, wie es in der be- 
kannten Theorie von Mott geschieht?8. 

In Zeile 17 stehen die nach Gl. (34) berechneten relativen Volumen- 
anderungen am Schmelzpunkt A¢,,. DerVergleich mit den Werten der 
Zeile 14 laBt ebenfalls eine befriedigende Ubereinstimmung erkennen, 
obwohl hier die Unsicherheit erheblich gréBer ist, da genaue empirische 
Daten der Druck- bzw. Volumenkoeffizienten e und vor allem auch 
ihrer Temperaturabhangigkeit fehlen. 


Die Viskositat der Metallschmelzen 


AbschlieBend moge noch kurz untersucht werden, wie sich unser 
Modell in bezug auf die Viskositat des schmelzfliissigen Zustands be- 
wahrt. Nach der vorliegenden Theorie sind in der Schmelze die Atom- 
versetzungen in einem gewissen_ ,,embrionalen‘‘ Gleichgewicht, ein 
auBeres Spannungsfeld hat eine standige Aktivierung einsinnig gerich- 
teter Atomversetzungen zur Folge, die zu gréBeren Versetzungsringen 
zusammenflieBen und ein Abgleiten in Richtung des auBeren Scher- 
feldes bewirken. Die Viskositat ]aBt sich dann in folgender Weise ab- 
schatzen. 


2” LEIBFRIED, G.: Handbuch der Physik, Bd. WANUL.. Se ask, ORS. 
8 Mott, N.F.: Proc. Roy. Soc. Lond. A 146, 465 (1934). 
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Da die von einem Versetzungsring bewirkte Abgleitung gleich dem 
auf das Volumen bezogenen Produkt aus Burgers-Vektor und Ringflache 
ist, erhalt man fiir die Abgleitgeschwindigkeit: 

big Ps (37) 
Darin ist p die Aktivierungswahrscheinlichkeit pro Zeiteinheit und Zell- 
volumen einer Atomversetzung und a ein Mittelwertfaktor, der die 
statistische Richtungsverteilung beriicksichtigt und der nach einer rohen 
Abschatzung etwa den Wert 4/5 hat. Fiir p setzen wir gemaiB dem Ver- 
teilungsgesetz fiir verschwindend kleines 4uBeres Feld co: 


—E,+77*-b-o —E,—77*- b+ 6 2. —E, 
ee ——_— ———— 2° Bey sige « 0) On Oy oa 
y-le kT =e kT SS & -@ AT : 
kT 
mas (38) 


Dabei ist » die Grenzfrequenz der thermischen Scherwellen mit senk- 
recht zur Gleitebene stehenden Wellenvektor, z wie bisher die Konfi- 
gurationszahl und M das Atomgewicht. AuBerdem soll vorausgesetzt 
werden, daB die Aktivierungsenergie gleich der kritischen Energie nach 
Gl. (11) ist. Mit Gl. (37), (38) erhalt man dann fiir die Viskositat 7 die 
Formel: 
Vie Pe 
es TE (39) 


é maser b?-Vu-G 


oder mit den speziellen Werten von v, d, b des A 1- bzw. A 3-Gitters, dem 
Radius 7 nacheGl: (3), (416) und amit 2=2, ¢—=4/5: 


Ss= UE 
n =1,0-10-2.v-%- Mt. TH. V4 “ert Viep.). (40) 


Fiir die Viskositat 7,, am Schmelzpunkt kénnen wir in den letzten beiden 
Gliedern von Gl. (40) die Formeln Gl. (22), (17), (30) einsetzen und er- 
halten bei Vernachliassigung der Korrekturen # und der Volumendande- 
rung am Schmelzpunkt: 


Yn yooh ‘KO yt. Mt. 7 [c.p.] : (41) 


Die Energieerhohung durch die y-Korrekturen wird dabei groBtenteils 
kompensiert durch eine entsprechende Erniedrigung des Schermoduls 
infolge der Volumenanderung beim Schmelzen. Es hat deswegen wenig 
Sinn, diese Korrekturen im einzelnen zu beriicksichtigen, da thre Werte 
sowieso aus den elastischen Kristalldaten bei Raumtemperatur bestimmt 
werden miiBten und eine derartige Extrapolation auf den schmelz- 
fliissigen Zustand viel zu unsicher ist. 
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Gl. (41) hat die Form der bekannten Andradeschen Viskositats- 
formel2®, Insbesondere stimmt der Zahlenfaktor mit dem empirischen 
Wert von 5,7- 10-2 in der Formel von ANDRADE nahezu iiberein. 

Fiir die Aktivierungsenergie E, der Viskositat, wie man sie empirisch 
aus der Steigung der Kurven In (y/T) im AbszissenmaB 1/R T bestimmt, 
erhalten wir aus Gl. (39) sowie den Gl. (22), (17) bei Vernachlassigung 
der Korrekturen: 

E, © Ey) © 0,12-v,-G,- (4 +#-T,). (42) 


Tabelle 2 148t erkennen, daB die Ubereinstimmung zwischen den empi- 
rischen Werten (nach Messungen von GEBHARDT”) und den nach Gl. (42) 
berechneten Werten zufriedenstellend ist. 


Tabelle 2. Experimentelle und berechnete Werte fiir die Aktivierungsenergie dei 
Viskositat von Metallschmelzen 


| ice “ae Ae ay Pb 


4 | 4 kcal/mol 


Jax (erashoy, | 9 | 8 ii 
(aaa 8 | 5 kcal/mol 


EE Weis 


Im ganzen gesehen, zeigen die vorliegenden Untersuchungen, daB 
das Modell der Atomversetzung sich durchaus zu bewahren scheint und 
im Gegensatz zu den bisherigen Modellen zu keinen groben Widerspriichen 
mit empirischen Tatbestanden fiihrt. Die zukiinftige Entwicklung der 
Theorie diirfte jedoch vorerst von genaueren experimentellen Unter- 
suchungen abhangen. 


Herrn Professor H. J. SEEMANN danke ich fiir sein forderndes Interesse an 


30 GEBHARDT, E.: Z. Metallkde. 43, 106/292 (1952); 44, 379/510 (1953); 45, 83 
(1954); 46, 90 (1955). 


Zeitschrift fiir Physik 164, 111—119 (1961) 


Aus dem Laboratorium fiir Technische Physik der Technischen Hochschule Miinchen 
und dem Institut der Kommission fiir Tieftemperaturforschung 
der Bayerischen Akademie der Wissenschaften 


Untersuchung des Streuquerschnittes von Eis fiir sehr 
langsame Neutronen bei 4°K 


Von 
Tasso SPRINGER und WERNER WIEDEMANN 


Mit 2 Figuren im Text 
(Eingegangen am 12. Mai 1961) 


Der vorwiegend inkoharente Streuquerschnitt o, von Eis bei 4° K wurde im Bereich 
von Neutronenenergien zwischen 2,5:104 und 3+ 10°-%eV durch Transmissions- 
versuche bestimmt. Aus der Energieabhiangigkeit o,(£) laBt sich unmittelbar die 
mittlere Nullpunktsschwingungsamplitude der Protonen w berechnen, soferne man 
die Beitrage unelastischer Streuprozesse zu o, vernachlassigt; dies setzt voraus, 
da& im untersuchten Energie- und Temperaturbereich auBer den bekannten Schwin- 
gungsmoden im Eis (akustische, optische, Torsions- und innere Schwingungen) 
keine anderweitigen stark populierten Niveaus bei sehr kleinen Energien vorliegen. 
Der experimentelle Verlauf o,(£) war gut mit dem unter dieser Voraussetzung 
theoretisch berechneten vergleichbar. Der aus der Messung ermittelte Wert fir 
die mittlere Amplitude, w= 0,19 A, stimmt innerhalb der Fehlergrenzen der Mes- 
sung und der Berechnung (je etwa 10%) mit dem Wert iiberein, welchen man 
aus den bekannten Niveauenergien der Eisschwingungsmoden berechnen kann. Dies 
ist eine Bestitigung fiir das zugrunde gelegte vereinfachte Schwingungsspektrum 
und fiir das Fehlen starker populierter tiefliegender Energiezustande. 


1. Einleitung 
Der elastische Neutronen-Streuquerschnitt o, 4 des tiberwiegend in- 
kohdrent streuenden Eises ist bei sehr kleinen Temperaturen und Neu- 
tronenenergien proportional dem tiber alle Richtungen gemittelten 
Debye-Waller-Faktor*. Daraus ist auf einfache Weise die mittlere 
Schwingungsamplitude der Protonen, u, zu berechnen, die eine integrale 
Information iiber das Schwingungsspektrum im Gitter (namlich dessen 
— 1. Moment) ergibt. Legt man die heute ungefahr bekannten charakte- 
ristischen Energien der akustischen, optischen, Torsions- und inneren 
Schwingungen im Eis zugrunde (s. Tabelle), so kann man zeigen, daB 
bei 4° K und bei Neutronenenergien im Bereich von einigen 107° eV und 
darunter die unelastischen gegentiber den elastischen Streuprozessen 
durchwegs zu vernachlassigen sind. Unter diesen Umstanden ist der 
experimentell sehr einfach und genau zu bestimmende gesamte Neu- 
tronenstreuquerschnitt o,(£) praktisch gleich o, 4. Der Beitrag der 

Sauerstoffstreuung ist beim Eis sehr klein. 


* Eine ausfiihrliche Diskussion der elastischen und unelastischen Streuquer- 
schnitte vgl. bei SJOLANDER™ und KotTuarr und Srnewr!®. 


Tasso SPRINGER und WERNER WIEDEMANN: 


42 


‘(0961) ZZ/ST :MIVIONIS "NY puke OLOWVAVS ‘W ‘aSnoHMDONg ‘Ng “G'q'y ‘saoomy [6] — (9L61) ¥S) ‘9 ‘skyg “uUYy : "WwW ‘Ivovy [8] 
— ‘(4€61) 991 ‘g ‘shyq ‘wey ff HH’ ‘Naaaryy [4] — “(9S61) FEr ‘Lez V ‘905 “Aoy ‘001g :GNVIYFHINS 4) pure “N ‘NVWMOO 
— "6S6) YIOK MON ‘sopnospoyY orurozeAjog jo exjoods uewey pue poreyul :°5 ‘ouaazuaz [9] — “.OTaNNA] “A pue ATI ‘MW 
‘ANSAGIVg “H “[-q ‘saHony [$] — ‘gr: ‘aNrisuog [p] — “(L£61) PEL “6g ‘00S ‘WayD ‘ieuIW ‘[ :NOLHOIaT ‘W'q pue WVHNUog ‘[ 
“Dd ‘ssoug [€] — ‘,,90ue}sqns 10}eM Jo satytodoig :°q'N ‘AaSUOd [zZ] — ‘(1S61) F ‘LZ “ASI9S “PIA eYSuep “[Sy :°N ‘Wauaalg [1] 
‘ye Pun (q ‘ep) TD ‘184 HE uoa uoyruyod Jop YOUIYOISUtET xy 
‘ussuNYoNsSI0jN() Usteryour sne jo}IW sflemef[ “yjapuey uerury ouezeds 
-o5yne win (| Toq oIM Japo ‘repuvg win (e€ pun (z toq otM YoIs sa uUAM ‘oJOMIEIIT “MzZq oVyUNd1OMYOsUOTUTT] oryeyosuy) » 


M SVE = 7(-Oa4/e4£) =" :z/"O<L sy | 


bE Ae hs Se Oe eee injeroduray-okqaq] aaa yoy 
3 F@x) z z 
| OY >oy my (oy) * g pat ied) Ope aa) 
o | repate | e 
ks | M .O9} csp = °@ z/¢ UssUNSUIMYIS oYyossnye pun gyostydo ayorem (q 
Lt] ‘(r] ‘[g] ‘[¢] | wnszyeds-ueurey | SOO = YR z/¢ uaSunsurmyps oyosiido ajrey (ev 
7 a { | | eppundismyps[nye[oy Iop uosunsurmyossuorzrisurry *¢ 
[S] ‘[6] Se Woe eT. i a gio eae a ia 
wunszyedsuou0szN9N 
ea ee i | ; | (wo1ye}0Y, ejIEpuTYaq) 
i. (g] ‘Te] , BET LS UEN ESL SL00 = “7 ¢ UdSYHORS}IOYyseIl]-[NYs[OJY Win SuNsuIMmyYOssuorsioy *T 
(=e ae a in iS i ar a ae at ee pa 
| | THAS EE = fre = Ace | 
| | ts 
| se (z] ‘[9] OC Or =e sunsulmyposyoruy (9 
| [¢] erdoysorzyeds | OF 0 = 897 yosrijotumAsun “Tssep (q 
ies | ~pOrvIZUT | OF = oa yostjouru és ‘ayonig-HO ssury (e 
[9] [8a | pun -uvurey | ip aul SIDYOIOW-O*H sop usSunsurmyos orouuy ‘} 
uesunuyparag | uepours Sunmunysag ES | mero ond _| 
ayostjaIosy LT, | ay Jol (42}49M19} IN) | aperds Wout] AV 
: UsISIOU IYOSSTIoyyeIeyD | Jap [yezZ 


ee Rk ___——_ 


[(€) TD nz] sey ur apunssnzssunsuimyos -oyjeqrvy, 


Streuquerschnitt von Eis fiir langsame Neutronen bei 4° K A413) 


Ziel der vorliegenden Untersuchung war, die mittlere Amplitude u 
unter der vorausgesetzten Vernachlassigbarkeit der unelastischen 
Streuung aus dem Experiment zu berechnen. Die GréBe wu kann dann 
mit dem Wert verglichen werden, welchen man aus dem bekannten 
Niveauspektrum des Eises theoretisch findet. Ergibt sich Uberein- 
stimmung hinsichtlich des Verlaufes o,(E) und des Wertes von wu mit 
der Theorie, so ist dies eine Bestatigung fiir die Richtigkeit des zugrunde 
gelegten Niveauspektrums. 


Auf diese Weise konnte insbesondere gepriift werden, ob das bei der 
Neutronenstreuung an Wasser entdeckte, noch nicht interpretierte 
tiefuegende Energieniveau bei etwa 5 - 10-4 eV1:2.8 eventuell auch im 
Eis zu bemerken ist. Die Vermutung von dessen Existenz wurde im 
Zusammenhang mit der — experimentell allerdings noch fragwiirdigen — 
Abbremsung der Neutronen in Eis von 4° K auf sehr niedrige Energien 
ausgesprochen*?. Unsere Untersuchungsmethode ist zu diesem Ziel ziem- 
lich empfindlich, da alle anderen, bei gréBeren Energien liegenden 
Niveaus fiir tiefe Temperaturen praktisch nicht mehr angeregt sind; 
andererseits ist die Zahl der verfiigbaren niederenergetischen akustischen 
Moden, welche von den langsamen Neutronen noch anzuregen sind, sehr 
gering. 

Streuquerschnittsmessungen an Eis bei kleinen Energien und ver- 
gleichsweise héheren Temperaturen, bei welchen die unelastische Streu- 
ung nicht mehr zu vernachlassigen ist, sind schon friiher durch WHITTE- 
MORE u.a.® und bei uns® durchgefiihrt worden. 


Messungen von mittleren Schwingungsamplituden aus der Form- 
faktoranalyse bei Beugungsuntersuchungen liegen fiir héhere Tempera- 
turen bereits vor, und zwar bei der Neutronenbeugung am vorwiegend 
kohdrent streuenden schweren Eis (PETERSON und Levy’) und fiir die 
Rontgenbeugung an gewoéhnlichem Eis (OwsToN®), sowie spadter von 
Zayac® an leichtem und schwerem Eis. Soweit es sich dabei um die 


1 HucueEs, D. J., H. PatEvsky, W. Kiey and E. TUNKELO: Phys. Rev. 119, 872 
(1960). — PaLevsxy, H.: 1S/29*, 1960. 

2 Larsson, K.E., S. Hormryp and K. Ornes: IS/15*. 

3 STILLER, H., and H.R. DAanNneER: IS/35*. 

4 Borst, L.B.: 1S/30*. — Phys. Rev. Letters 4, 131 (1960). 

5 WHITTEMORE, W.L., and A.W. McReynotps: IS/34%*, 1960. 

6 Herntoty, K.: Z. Physik (im Druck). — Herniotu, K., u. T. SPRINGER: 1S/6*. 

? PETERSON, W., and H.A. Levy: Acta crystallogr. 10, 70 (1957). 

8 Zayac, A.: J. Chem. Phys. 29, 1324 (1958). 

9 OwstTon, P.G.: J. Chim. Phys. 50 (1953), Suppl., C 13. — Acta crystallogr. 
2, 222 (1949). Phil. Mag. Suppl. 7, 171 (1958). 

* Die Berichte des ,,Symposium on inelastic scattering of neutrons in solids 
and liquids‘, Wien, Oktober 1960, tragen das Kennzeichen IS/... Sie werden als 
Proceeding der International Atomic Energy Agency veroffentlicht. 
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Formfaktoren des Sauerstoff-Molekiils handelt, erhalt man die Ampli- 
tude der optischen und akustischen Translationsschwingung allein; bei 
unserer Messung findet man hingegen die Protonenschwingung und 
somit die Uberlagerung sdmtlicher Schwingungsmoden. Da die Pro- 
tonenschwingung merklich anisotrop ist’, ist die bei uns ermittelte 
GréBe wu als ein Mittelwert iiber alle Schwingungsrichtungen anzusehen. 
Fiir den elastischen Teil des Streuquerschnittes ergibt sich durch 
Integration des Debye-Waller-Faktors (vgl. z.B. S}JOLANDER”) bei rein 
inkoharenter Streuung: 
Os el Op ireurs dQ/4z. (1) 
(47) 
%—k—F ist die Anderung des Wellenvektors bei der Streuung. 3? ist 
der quadratische Mittelwert der Ausdehnung der Protonenwellenfunk- 
tion (,,mittlere Schwingungsamplitude“) unter der Annahme einer 
raumlich isotropen Schwingung. oy ist der gebundene Streuquerschnitt 
des Protons. Die Integration erstreckt sich iiber alle Streuwinkel. 
Driickt man % durch E aus, so ergibt sich in erster Ordnung 


Os ol =99(1 — 4m uv? Efh?) (2) 
(m = Neutronenmasse). 

Die Gré8Be oy, d.h. der auf den Energiewert E =0 extrapolierte Wert 
von o, «| ist im ganzen Energiebereich gleich dem inkoharenten Streu- 
querschnitt des Neutrons. Die koharente Streuung verschwindet fiir 
Wellenlangen gréBer als die Braggsche Grenzwellenlange Ap =2dpax 
(dmax =maximaler Netzebenenabstand); fiir Wellenlangen kleiner als 
Ap ist sie vernachlassigbar klein, weil die Formfaktoren!? fiir die hier 
wirksamen Reflexe infolge gegenseitiger Kompensation der O- und H- 
Streuamplituden sehr klein sind. o, ist demnach gleich dem Gesamt- 
streuquerschnitt, 81,5 barn*, abziiglich des koharenten Anteils. Hierfiir 
ist im Falle einer beziiglich der Protonen véllig geordneten Gitterstruk- 
tur der Wert 6,o, =1,8 barn zu setzen; im Fall einer vdllig statistischen 
Verteilung der Protonen iiber die potentiellen Platze auf den O—O- 
Briicken (Pauling-Modell!%) sind es maximal 0,9 barn (vgl. die diesbe- 
ziiglichen Untersuchungen im Zusammenhang mit der Beugung™ bzw. 
mit der Messung von o,(£)* an D,O-Eis). Somit liegt 6) =Oges — Goon 
zwischen 159,4 und 161,2 barn/Molekiil. 


* Alle Kerndaten sind der Zusammenstellung ! entnommen. 

10 SJOLANDER, A.: Arkiv Fysik 14, 315 (1958). 

U HuGuHeEs, D. J.,and R.B. Scowartz: Neutron Cross Sections BNL-325, 1958. 

12 REINSCH, CH.: Unverdéffentlicht. 

13 PAULING, L.: J. Amer. Chem. Soc. 57, 2680 (1935). 

14 WoLian, E.A., W.L. Davipson and C.G. SHULL: Phys. Rev. 75, 1348 (1949). 

15 GISSLER, W., T. SPRINGER u. W. WIEDEMANN: Wird demndachst verdéffent- 
licht. 
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Der unelastische Teil des Streuquerschnitts kann durch naherungs- 
weise Ubertragung der von KorHari und Stncwt' fiir einen einatomigen 
kubischen Debye-Kristall hergeleiteten Formeln auf das Eis abgeschatzt 
werden. Unter Verwendung der in der Tabelle angegebenen effektiven 
Debye-Temperatur des Translationsspektrums von 235° K, findet man, 
da die unelastische Streuung bei unserer Untersuchung weniger als 
0,5 % des elastischen Streuquerschnittes ausmacht. Sieht man also das 
Spektrum in der Tabelle als richtig an, so ist o, gleich 6, «4 nach (1). 

Die zur theoretischen Berechnung von wu benétigten charakteristi- 
schen (mittleren) Vibrations- und Torsions-Energien 1/E,', E, und das 
Translationsspektrum von Eis sind in der Tabelle zusammengestellt. 
Das Amplitudenquadrat wu? laBt sich als die Quadratsumme der Ampli- 
tudenbeitrage der einzelnen Bewegungstypen darstellen (vgl. 1”) gemaB 


SARA bet 1 et 
;, i mY 


[ }(w) coth (hw/2kT) dolo| 3) 


[der thermische Gewichtsfaktor coth(#@/2kT) kann fiir die ersten zwei 
Terme praktisch gleich 1 gesetzt werden]. Die an den verschiedenen 
Bewegungszustanden beteiligten effektiven Massen sind der Arbeit von 
NELKIN’ entnommen, der damit den Streuquerschnitt von Wasser in 
guter Ubereinstimmung mit dem Experiment berechnet hat. Es ist 
M,/m =1,95, M,/m =2,32 und M,/m=18. Fiir das Integral iiber die 
Translationsschwingungen gilt in erster Naherung 


00 (hole tar kl <a kok , (4a) 
») coth (hw/2kT) dwlw = a 
ds aorun ue oh) Ae 2kT (ha)? fir RT > kO,2;E,, (4b) 
wobei w” = fof(o) dw bedeutet mit h fi /(w) dw =1. Unsere Messungen 
0 0 


ergeben wegen der verwendeten tiefen Temperatur die Nullpunkts- 
schwingungsamplitude gemaB (4a). 


Das Translationsschwingungsspektrum gemaf{ der Tabelle wurde, ausgehend 
von den von Forsiinp!§ angegebenen Dispersionskurven folgendermafien berech- 
net: die sechs ,,harten‘‘ optischen Zweige geben Anlafi zu einem schmalen Band im 
Spektrum, das naherungsweise zu einem Einstein-Term mit einer charakteristischen 

‘ . 
Energie E, zusammengezogen wurde. Den drei akustischen Zweigen und den eng 


16 Koruart, L.S.,and K.S. S1nGwt: Solid State Physics vol. 8, p. 110ff. London 
1959. ‘ : 

1? NELKIN, M.S.: Phys. Rev. 119, 741 (1960). —McReyno tps, A.W., M. S. NEL- 
KIN. M.N. Rosesiutu and W.L. WHITTEMORE: Proc. Geneva Conference 16, 297 
(1958). ‘ be B83 

18 ForSLIND, E.: Proc. of the Swedish Cement and Concrete Res. Institute, 
Stockholm 21 (1954). 
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daran anschlieBenden drei niederfrequenten optischen Zweigen wurde ein Debye- 
Spektrum mit einer Abschneideenergie kO, zugeordnet. Somit lautet das verein- 
fachte Translationsspektrum 

f(w) = gd(hw — Ey) + (1 — 8) “ee fiir hw<kO,, sonst 0, 
TGR =D O, wurde aus den asymptotischen Schallgeschwindigkeiten c; (w 0) 
der drei akustischen Ligeia 2) 4 Ger Dispersionskurvenschar!® berechnet. Es 
gilt dann im Grenzfall sehr groBer Wellenlangen (vgl. z.B!¥) 


Die Mittelung iiber alle Fortpflanzungsrichtungen kann naherungsweise durch eine 
Mittelung iiber die ausgezeichneten Achsenrichtungen des Kristalls ersetzt werden, 
weil sich Eis beztiglich der Schallausbreitung einigermaBen isotrop verhalt. Es 
ergibt sich @,= 160° K. Ferner wurde @, aus der spezifischen Warme C,(T) 
bestimmt. Da beisehr tiefen Temperaturen der Einstein-Term im Schwingungsspek- 
trum praktisch keinen Beitrag zu C, liefert, gilt O, = T[(1 —g) (1294 R/5C,(T)) 18. 
Mit den MeBwerten fiir 10 und 20° K 2° wird 0,= 155° K. (Eine ausfihrlichere 
Diskussion des Eis-Spektrums vgl. ?!.) 

Eine gewisse integrale Priifung des Translationsspektrums ermédglichen die 
eingangs zitierten Messungen der mittleren Amplituden. PETERSON und Lrvy? 
fanden fiir die O-Amplitude an D,O 


u = 0,17A (bei 223° K) und w=0,14A (bei 123° K). 
Mit der Tabelle ergibt sich in guter Ubereinstimmung [Translationsanteil in Gl. (3) 
allein] rechnerisch: 

u = 0,19A (bei 223° K) und «4=0,14A (bei 123° K). 
Nach Owston® ist fiir Eis bei — 5° C w=0,26 A. Wir berechnen einen etwas zu 


kleinen Wert w= 0,22 A (Translationsschwingungen allein) bzw. w=0,25 A [nach 


GI. (3)}*. 


Die von ZayaK® aus der Messung von u-Werten bestimmten effektiven Debye- 
Temperaturen (224° K fiir H,O; 237° K fiir D,O) stehen ebenfalls in Ubereinstim- 
mung mit dem aus unserem H,O-Spektrum berechneten Wert in der Tabelle: 
One — 2152 Ke 

2. Messungen 


Der Streuquerschnitt o, wird durch einen Transmissionsversuch be- 
stimmt. Es gilt 
6 n(I,/I) =Nd(o,+o,). 


Dabei ist J, die Intensitat hinter der leeren, J dieselbe hinter der ge- 
fiillten Kiivette. o, ist der gut bekannte und sehr kleine Absorptions- 
querschnitt ; d ist die Probenschichtdicke, N die Molekiildichte pro cm?. 


* Die u-Werte nach ® sind durch Division durch ¥3 in die von uns verwendeten 
uberzufihren. — Bei deren Messung in® wurde naherungsweise zugrunde gelegt, 
daB die H- und O-Schwingungsamplituden gleich sind; damit ist der gefundene 
Wert etwas gréBer als jener fiir die O-Schwingung allein. 

19 BLACKMAN, M.: Handbuch der Physik, Bd. WAU. Ss BAS, WORE 

© GrauguE, W.F., and J.W. Srout: J. Amer. Chem. Soc. 58, 1144 (1936). 

21 SPRINGER, T.: Nukleonik 3, 110 (1961). 
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Die MeBanordnung zeigt Fig. 1. Sie besteht aus dem Kryostat mit der Kiivette 


und einer Zahleinrichtung mit MeB- und Monitor-Zahlrohr; als Monochromator 
diente ein mechanischer Selektor®?. Der Einfriervorgang in der Kiivette verlief 


Purmpe 


Sr - = 


b 


Fig. 1.a Mefanordnung: Sty Neutronenstrahl, K Heliumkryostat, M Intensitatsmonitor, Z MeBzahlrohr, 
S, Kupferstrahlungsschirm, S, adiabatischer Schirm aus Al-Folie. b Kiivette; vergréfert: E Eisschicht, 
K Kupferring, 5mm stark, S eingesagter Schlitz, Th, Dth Thermoelemente 


folgendermagen: Nach Fiillung der Kiivette mit im Vakuum entgastem, destillier- 
tem Wasser wurde das Helium-VorratsgefaB mit fliissigem Stickstoff angefullt. 
Mit zunehmender Abkiihlung des Kupferringes wachst das Eis von beiden Deckeln 


22 HOuNE, P.: Ann. Phys. 7, 50 (1961). 
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her langsam zur Kiivetten-Mittelebene vor, wobei das verdrangte Wasser oben aus- 
tritt (der eingesagte Schlitz sorgt dafiir, da die Kiihlung zuerst von unten her 
stattfindet und die Offnung nicht zufriert). Eine Deformation der Kiivette erfolgt 
bei dieser Art des Eintfrierens nicht. Nach dem Gefrieren wird der Kryostat eva- 
kuiert und auf Heliumkiihlung iibergegangen. Die Molekiildichte pro cm? senkrecht 
zum Neutronenstrahl ist damit durch die Dichte des Eises unmittelbar am Gefrier- 
punkt bestimmt, sofern man beziiglich der geringen Kontraktion beim weiteren 
Abkiihlen korrigiert; sie hetragt 6 V/V = — 0,03 2°, wovon sich unter der Annahme 
isotropen Verhaltens 2/, in der Strahlrichtung auswirken (6(Nd)/Nd=— 0V/V + 
dd/d= —26V/3V). Die Dichte am Gefrierpunkt wurde aus mehreren Messungen 
gesondert in einer 4hnlich gebauten Kiivette bestimmt. Es ergab sich @ = (0,908 + 
0,01) gm-3 (Tabellenwert 2? 9 =0,916+0,001 gem-?). Die Schichtdicke (rund 
2mm) war auf +0,01 mm genau bekannt. 

Die mit einem Konstantan-Manganin-Differentialthermoelement gemessene 
Temperatur im Eis stimmte innerhalb der erzielbaren Genauigkeit mit der Helium- 
badtemperatur tberein. 


Die Messung wurde viermal — jeweils mit neuer Kiivettenfiillung — 
durchgefiihrt. Das Mittel aus den Messungen zeigt Fig. 2. o, fallt ent- 
sprechend (2) ungefahr linear ab. 


3. Diskussion 


Aus der Neigung der Kurve in Fig. 2, dojo) dE =(34 +3) eV, 
findet man als mittlere Schwingungsamplitude nach (2) 


a: T= ze (dolo, dE m)* 
s ° =0,19 +0,02 A. 
S 
er? Mit dem Spektrum nach der 
2 2, Labelle, (3) und (4a) ergibt 
~~ sich theoretisch 
u=0,16A 
ae eae. ee eS 
E[meV] mit einer geschatzten Un- 


Fig. 2. Streuquerschnitto, pro H,O-Molekiil von Eis bei 4° K, sicherheit von etwa +10 % 
abhangig von der Neutronenenergie E in 10-%eV. GrdBe der ; 


MeBpunkte entspricht ungefahr dem statistischen Fehler. Der die vor allem vom Ersatz des 

in Verloné der Hole, dechistiel die’ Uuiuechal ay cel Ne ge een Ua Oe 

Schichtdicke eingeht 6-Funktion herriihren diirfte. 

Unser Wert ist also (wie auch 

bei OwstTon®) etwas kleiner als der berechnete; die Diskrepanz liegt 

jedoch noch in den Fehlergrenzen. Der Ordinatenabschnitt o, in Fig. 2 

ist 156 +3 barn/Molekiil (mittlerer Fehler aus Schwankung der vier 

Messungen plus Fehler aus Schichtdicke Nd), gegeniiber dem oben 
zitierten Wert von 159,4 bis 161,2 barn. 


23 DorsEy, N.E.: Properties of ordinary water substance. New York: Reinhold 
Publ. Comp: 1957. 
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Die Ubereinstimmung mit der Theorie hinsichtlich der Amplitude w 
innerhalb der Fehlergrenzen, sowie die Ubereinstimmung im Verlauf 
o,(£) nach (2) und im Ordinatenabschnitt o, zeigt, daB die verwendeten 
Daten von der Tabelle mit dem Experiment konsistent sind. Es liegen 
demnach bei kleinen Energien keine tiber die Tabelle hinausgehenden 
weiteren Energiezusténde vor, die einen unelastischen An- bzw. Ab- 
regungsquerschnitt von mehr als etwa 3 barn zum gemessenen Streuquer- 
schnitt o, beitragen. 


Ein zusatzlicher Energiezustand im untersuchten Bereich bei einer Anregungs- 
energie E, wiirde sich im einzelnen folgendermafen auswirken (vgl. z. B. 1%): a) 65 @ 
wiirde mit E steiler abfallen. b) Beim Uberschreiten von FE, wiirden unelastische 
Bremsst6Be médglich werden; das riefe bei E= EF, eine rasche Zunahme von o, 
hervor, bzw. einen Wendepunkt, sofern es sich um eine breitere Niveauverteilung 
handeln wurde. c) SchlieBlich kamen Beschleunigungsst6Be hinzu, bei denen das 
Neutron seitens des bei 4° K thermisch schon stark angeregten Niveaus Energie 
gewinnt. Der diesbeziigliche Wirkungsquerschnitt nimmt mit abnehmendem F zu, 
und zwar fiir E<E, wie E—2. a) und c) wiirden also die Folge haben, da® der Ab- 
fall o,(£) steiler wiirde, wahrend b) diesem entgegenwirkt. Es ist unwahrscheinlich, 
da®B sich diese Abhangigkeiten gerade so kompensieren, daf} sowohl uw als auch 09 
gemaB (2) innerhalb der Fehlergrenzen richtig herauskommen. 


Wir danken Herrn Professor MatER-LEIBNITz fiir anregende Diskussionen, den 
Herren W. GissLeR und F. LEKKERKERK fir ihre Mitarbeit bei den Versuchen. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat GieBen 


Zur Frage der Elektronennach- und induzierten 
Photoemission von Germanium und Silizium 


Von 
G. KANZLER* 
Mit 5 Figuren im Text 
(Eingegangen am 12. Mai 1961) 


Bei Germanium wird die Thermoelektronennachemission bei verschiedenen An- 
regungsarten untersucht. Aus den Ergebnissen folgt, da fiir die Emission nur die 
an der Oberflache gebildete Oxyd- bzw. Fremdschicht in Frage kommt. Die bei 
Einstrahlung von langwelligem Licht auftretende Elektronenemission (induzierte 
Photoemission) wird nach Elektronenanregung verfolgt und bei Silizium der Zu- 
sammenhang zwischen Thermo- und induzierter Photoemission untersucht. 


Einleitung 


Die Elektronennachemission von Halbleitern wurde in letzter Zeit 
mehrfach behandelt!4 und dabei besonders auf die Schwierigkeiten der 
Deutung der Ergebnisse mit Vorstellungen eines Bandermodells hinge- 
wiesen. Der naheliegende Schlu8B war, die Emission Oberflachenschichten 
(Oxyd- bzw. adsorbierten Fremdschichten) zuzuschreiben. Damit sind 
wohl auch die unterschiedlichen Ergebnisse zu verstehen, die SEEGER? 
einerselts, BoHUN! und SEIDL* andererseits an Germanium erhielten. 


Im folgenden wird nun iiber Untersuchungen der Nachelektronen- 
emission an Germanium- und Silizium-Einkristallen nach verschiedener 
Anregung, sowie tiber die Photoemission nach Elektronenanregung be- 
richtet. Die Messungen wurden im Hochvakuum bei etwa 1075 Torr 
durchgefiihrt, wobei die emittierten Elektronen mit einem Sekundar- 
elektronenvervielfacher nachgewiesen wurden. Die Anordnung ist in 
*»6 und ? ausfiihrlich beschrieben. 

* Auszug des 2. Teils von D 26. 

1 Bonun, A.: Czech. J. Phys. 6, 198 (1956). 

* SEEGER, K.: Z. Physik 149, 453 (1957). 

3 MENOLD, R.: Z. Physik 157, 499 (1960). 

4 SEIDL, R.: Z. Physik 157, 568 (1960). 

> GourGE, G., u. W. Hane: Acta phys. Austriaca 10, 427 (1957). 

6 GourGE, G.: Z. Physik 153, 186 (1958/59). 

? VocEL, A.: Z. Physik 158, 77 (1960). 
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MeBergebnisse und ihre Diskussion 


1. Abhiingigkeit der Thermoelektronennachemission von der Art der 
Anregung. Die Untersuchungen wurden an einem diinnen, etwa 2 cm? 
groBen einkristallinen n-Germaniumplattchen (etwa 20Qcm) durch- 
gefiihrt, das vor der Messung jeweils in CPJ* geatzt wurde. Nach An- 
regung mit muttelschnellen Elektronen (Beschleunigungsspannung zwi- 
schen 0,5 und 5 kV) erhalt man 
ein ausgepragtes Thermoemissions- bee 
maximum bei etwa 300° C, sowie eee 


schwachere ,,Nebenmaxima’ im 6000 
Temperaturbereich zwischen 50° 4000 
und 250°C (Fig. 1a). Im Gegensatz 2000 
zum 300° Maximum andern sich die 0 
Nebenmaxima bezitiglich Lage und, oe 
‘ : ‘ 10/75 S€C 

Intensitat mit der Beschleunigungs- 000 
spannung der anregenden Elektro- _ — gga 
nen. Regt man denselben Kristall 3 Pep 
mit B-Tetlchen (z.B. Sr 90, etwa & ee 
APO Teilchen “aut A°cm?) oder 
durch Réntgenstrahlung an**, 80 py jyssee 
verschwinden beim Aufheizen die 
Nebenmaxima ganz, und es er- 
scheint nur noch das 300°-Maxi- 
mum (Fig. 1). 

Zur Deutung stellen wir uns 
vor, daB die verbotene Zone an 
der Oberflache durch eine Oxyd- 5 i Pie 700 C 
schicht von 0,7 auf >3eV auf- Temperatur 


gebogen wird 8. Das 300°-Max1- Fig. 1a—c. Thermoelektronennachemission von n- 
: F Germanium: a nach Elektronenanregung (3 kV, etwa 
“mum, das nur sehr wellg voll 10°Elektronen auf 5mm*), b nach #-Anregung 
i nregenden Teil- (Sr 90, etwa 4-10"Teilchen auf 1cm?), c nach 
der Energie der auc ; Réntgenanregung (60 kV, 25 mA, 150001). 
chen abhangt, diirfte seine Ur- Aufheizgeschwindigkeit: 30°/min 
sache in Haftstellen im Innern 
der Oxydschicht haben. Fir einen Zusammenhang mit den — eben- 
falls in der Oxydschicht lokalisierten — sog. ,,langsamen Ober- 
flachenzustanden“ ergaben sich keine Hinweise. Fiir die Nebenmaxima 
diirften lokalisierte Elektronenhaftstellen in Frage kommen, die von ad- 
sorbierten Fremdmolekiilen herriihren. Eine Anregung dieser dicht an der 


Oberflache sitzenden Zentren ist nur mit langsamen Elektronen méglich. 


* CP J besteht aus 120 cm? CH,COOH (96%ig), 120 cm HF (38%ig), 200 cm? 
NHO, und Jod, das der Essigsaure zugegeben wird, bis diese gesattigt. 

*k Die Anregung erfolgte dabei auBerhalb der MeBapparatur an Luft. 

8 Kineston, R.H.: J. Appl. Phys. 27, 101 (1956). 
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Nach UV-Anregung konnte in Ubereinstimmung mit? keinerlei 
Nachemission beobachtet werden. Auch nach Jonenbeschuf (He-Ionen, 
25kV, 4-108A) trat beim Aufheizen keine Thermoemission auf 
(Fig. 2c). Es besteht hier natiirlich die Méglichkeit, da8 beim BeschuB 
im Hochvakuum (der nicht in der MeB-Apparatur durchgefiihrt werden 
konnte) die adsorbierte Fremdschicht und ein Teil der (oder die ganze) 
Oxydschicht entfernt wird*. Diese Schichten bilden sich nach dem 
BeschuB dann wieder neu. 


Die Verhaltnisse indern sich nun, wenn man zu hodheren Teilchen- 
energien tibergeht. So hat eine Bestrahlung mit «-Tedchen (Po 210, Teil- 
chenenergie etwa 5,3 MeV) 
eine starke Nachemission zur 
Folge, die zeitlich nur sehr 
langsam abnimmt. Auch 
beim Aufheizen auf etwa 
300° C ist nur eine Abnahme 
der Intensitat um rund }/, 
zu beobachten. Dieser Wert 
andert sich dann beim an- 

: ee! schlieBenden Abkiihlen nicht 

2 ie eee ae 400°C mehr wesentlich (Fig. 2). Ein 

Deravur fs . 

Fig. 2. Elektronennachemission von n-Germanium: a nach Glow-Maximum tritt beim 

a-Anregung (etwa 3-101! Teilchen auf 1 cm*), Aufheizkurve, Aufheizen nicht in Erschei- 

6 nachfolgendes eae eat mit Helium-lonen nung. Neh an 50 Std fa 

der Effekt — mit etwas ver- 

minderter Intensitat — zu beobachten, obwohl zwischendurch mehrmals 

auf tiber 300° C aufgeheizt und bis —100° C abgekiithlt wurde. Durch 

einmaliges kurzes Eintauchen in Atzlésung kann die Nachemission 
ganz zum Verschwinden gebracht werden. 


Lmp/ 75sec 
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Ein ahnliches Verhalten nach intensiver «-Anregung wurde bereits 
bei Ionenkristallen beobachtet und mit einer bestimmten Fehlstellen- 
verteilung in der Oberflache zu deuten versucht!®. Das sehr langsame 
Abklingen und vor allem das Temperaturverhalten (keine Glow-Maxima) 
deuten darauf hin, da auch bei Germanium die Emission nacha-Anregung 
durch eine Oberflachendoppelschicht (Dipolschicht mit positivem Teil 
in der Oberflache) stark begiinstigt wird. Zu einer derartigen Modell- 
vorstellung kann man gelangen, wenn man die Ergebnisse von BRATTAIN 
und PEARSON” beriicksichtigt, wonach bei «-BeschuB von Germanium 


* Bekanntlich wird Ionenbeschu8 zusammen mit Hitzebehandlung im Héchst- 
vakuum zur Herstellung extrem reiner Oberflachen verwandt?. 

° FormANN, R.: Phys. Rev. 117, 698 (1960). 

10 HANLE, W., G. KANZLER u. A. SCHARMANN: Z. Physik (im Druck). 

11 Brattain, W.H., and G.L. Pearson: Phys. Rev. 80, 846 (1956) 
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die Defektbildung am Ende des Reichweitenbezirkes gr6Ber ist als 
direkt beim Auftreffen an der Oberflache und ferner, daB die gebildeten 
Defekte als Akzeptoren wirken. Im Gegensatz zu Ionenkristallen findet 
eine Ausheilung dieser Defekte erst bei wesentlich héheren Temperaturen 
statt. Dies folgt daraus, da bei Temperaturerhohung zwischen 300 und 
450° C* die Emission sich nicht wesentlich dndett. 


2. Thermoemission und induzerte Photoemission nach Elektronen- 


anregung. Eine Reihe von Stoffen zeigt nach entsprechender Anregung 
(Elektronen, Réntgenstrahlen, mechanische Bearbeitung) bereits bei Ein- 
strahlung von langwelligem Licht eine Photoemission, wahrend ohne vor- 
herige Anregung wesentlich kiirzere Wellenlangen dazu nétig sind. 
Dieser ,,induzierte Photoeffekt‘‘ wurde bereits von SEEGER2 an Ger- 
manium untersucht. Der Autor bezweifelt auf Grund seiner Messungen, 
daB es sich hier um eine Photoionisation aus Haftstellen (d.h. den 
Haftstellen, die fiir die Maxima der Thermoemission verantwortlich 
sind) handelt, wie z.B. von NASSENSTEIN! angenommen wurde. 

Hier wurde nach Elektronenanregung (3 kV, etwa 10!5 Elektronen 
auf 5 mm?) von m-Germanium bei Lichteinstrahlung unter Verwendung 
der Filter RG10, OG3, GG14 und GG 5** eine abklingende Elek- 
tronenemission beobachtet, die weder rein hyperbolisch noch exponen- 
tiell abklingt (SEEGER? hatte bei seinen Untersuchungen an Germanium 
ein 1/t”-Abklinggesetz festgestellt). 

Nach «-Anregung konnte bei Germanium und Silizium im Gegensatz 
zu Ionenkristallen! bei Lichteinstrahlung mit den obigen Filtern keine 
Anderung der Elektronenemission festgestellt werden. Dies ist ein 
weiterer Hinweis darauf, da es sich bei der Emission nach «-Anregung 
nicht um eine gewohnliche thermische Emission aus Haftstellen handelt. 

Der Zusammenhang zwischen Thermo- und Photoemissionszentren 
wurde an p-Silizium (100 bis 400 Qcm) naher untersucht. Bei den Mes- 
sungen wurde ein diinnes, etwa 2 cm? groBes einkristallines Plattchen 
verwandt, zur Lichteinstrahlung diente eine 250 W-Projektorlampe 
(Osram) mit den oben angefiihrten Filtern. Auch hier konnte nach 
Elektronenanregung (1,5 kV, etwa 5-10 Elektronen auf 5 mm?) bei 
Lichteinstrahlung kein 1/t"-Abklinggesetz bei der auftretenden Elek- 
tronenemission beobachtet werden. Dagegen ergibt sich bei halb- 
logarithmischer Auftragung fiir nicht zu kleine Zeiten in guter Naherung 
eine Gerade (Fig. 3). Dies entspricht der Vorstellung einer Photoioni- 
sation aus Haftstellen!? besser als ein hyperbolischer Abklingvorgang. 


* AuGerhalb der MeBapparatur mit dem Spitzenzahler durchgefiihrt. 

*x Schott-Kantenfilter mit groBem DurchlaBbereich, kurzwellige Grenze bei 
RG 10: 0,72, OG 3: 0,62 pu, GG 14: 0,524 und GG5: 0,45 u. 

12 KRAMER, J.: Z. Physik 129, 34 (1951). 

13 NassENSTEIN, H.: Naturwissenschaften 41, 329 (1954). 
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Die Abweichungen bei kleinen Zeiten (vor allem bei kurzen Wellen) 
riihren wohl von der gleichzeitigen Entleerung von Termen verschiedener 
energetischer Tiefe her*. Diese Auffassung ]aBt sich durch folgendes 
Experiment noch bekraftigen: 

700000 Strahlt man nach einmaliger 
Jmp/75sec | 4 Anregung mit Elektronen mit 
verschiedenen Filtern ein, mit 
langwelligen beginnend, so er- 
gibt sich jeweils eine exponen- 
tielle Abklingkurve (Fig. 4). 
SchlieBlich wurde der Ein- 
fluB von gefiltertem Licht 
auf die Glow-Kurve von p- 
Silizium naher untersucht. 
Diese zeigt nach Elektronen- 
anregung (1,5 kV, etwa 5 - 10% 
Elektronen auf 5 mm?) zwel 
7 2 3 & § 6 7 €é/in, Maxima bel 30 und A750 
ee (Fig. 5). Beim folgenden Ver- 


Fig. 3. Abklingen der induzierten Photoelektronenemission ¥ ‘ 

nach Elektronenanregung (1,5 kV, etwa 5 - 10! Elektronen such wurde nun jeweils 5 min 
auf 5 mm?) bei p-Silizium, a Filter RG 10, b Filter OG 3, . Bs 

¢ Filter GG-s mit 4 > kV Elektronen angeregt 

(bei — 100°C). Nach Abklingen 

der dem Beschu8 unmittelbar folgenden Nachemission wurde die Probe 


so lange mit dem entsprechend gefilterten Licht (durch seitlichen Ansatz 


Intensitat 


1000 * Fitter RG10+<——_—Aiiter O63 ele — fiffer 66 7¢-——e-—_f for 66.5 
Imp/75sec 
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Intensitat 


Fig. 4. Induzierte Photoemission von p-Silizium nach einmaliger Anregung mit Elektronen (1,5 kV, etwa 
5-10" Elektronen auf 5mm?), Unter Verwendung verschiedener Kantenfilter wurde nacheinander mit 
immer kiirzerwelligem Licht eingestrahlt 


mit Planfenster) bestrahlt, bis die dadurch auftretende Photoemission 
ebenfalls abgeklungen war. Erst dann wurde aufgeheizt und die Glow- 


x Eine Uberlagerung von bi- und monomolekularen Vorgangen bei der indu- 
zierten Photoemission nimmt Bonun™ auf Grund von Untersuchungen an réntgen- 
bestrahltem NaCl an (zunachst bei hoher Intensitat ,,retrapping“‘, dann schlieBlich 
Entleerung von Haftstellen im monomolekularen Proze8). Das von Bonun an 


NaCl gefundene hyperbolische Abklingen fiir kleine Zeiten konnte bei Silizium nicht 
festgestellt werden. 


4 Bonun) A.) Czech. J Phys? 15,0640 (1055): 
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Kurve gemessen. Es zeigte sich dabei, da bereits nach Ausleuchten 
mit Filter RG10 das erste Maximum verschwindet, das zweite erst 
dann nahezu, nachdem mit Filter GG 5 eingestrahlt worden ist. Die fiir 
die Thermonachemission verantwortlichen Haftzentren lassen sich also 


optisch entleeren (,,ausleuchten“) und treten dann beim Aufheizen nicht 
mehr auf. Fiir die tiefer 


liegenden Zentren ist eine ae oe zi as 
entsprechend kiirzere Wel- eA | d| 
lenlange nétig. we } 

- & 7200 \ 

Den kiirzesten Wellen- & F: GaN 
langen, die von den Filtern RS ee \ | / a | 
RG 10 und GG5 noch 400 Sana 
durchgelassen werden, ent- 0 aig =0= = -0- =~ 04 =p-=-9-~ = 9- 
sprechen nun aber eV-Be- iis oe nee mnie 


trage (4:7, und Ziff eV )s die Fig. 5. Thermoelektronennachemission von p-Silizium nach 
sich nicht ohne weiteres mit Elektronenanregung (2 kV, etwa 5 +10! Elektronen auf 5mm?), 
; Aufheizgeschwindigkeit: 25°/min. Elektronenanregung, 
denthermischausderGlow-  } } } © WW (iv ore cae 
Kurve bestimmten* (0,6 
und 0,9 eV) vereinbaren lassen. Es ist zwar bekannt, da bei Haft- 
stellen (und Aktivatoren) die optischen Anregungsenergien gr6Ber sind 
als die thermischen!®. Diese Annahme reicht aber wohl zur Erklarung 


der bei Silizium auftretenden groBen Differenzen nicht aus. 


Herrn Professor Dr. W.HANLE und Herrn Priv.-Doz. Dr. A. SCHARMANN 
méchte ich fiir ihre stete Férderung, der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir 
Zuwendungen danken. 


* Zur Bestimmung der thermischen Anregungsenergie wurde die aus der Theo- 
rie der Lumineszenz bekannte und fiir die Elektronenemission tibernommene 


° 
Naherungsbeziehung Ey = Tu | eS benutzt, wobei Ty, die Temperatur des 
Glow-Maximums ist. 8 


15 ScHON, M.: Z. Naturforsch. 6a, 287 (1951). 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat GieBen 


Zur Elektronennachemission 
von Chininsulfat und Dickit 
Von 
G. KANZLER* 

Mit 3 Figuren im Text 
(Eingegangen am 12. Mai 1961) 


Chininsulfat zeigt beim Aufheizen und Abkihlen an Luft eine Elektronenemission, 
die mit der Abgabe bzw. Wiederaufnahme von Kristallwasser erklart wird, im 
Hochvakuum dagegen nur beim 1. Aufheizen. Dagegen tritt beim Mineral Dickit 
auch im Hochvakuum bei wiederholtem Aufheizen und Abkiihlen eine Elek- 
tronenemission mit charakteristischen Maxima auf. Diese wird mit Kristall- 
umwandlungen in Zusammenhang gebracht. 


Einleitung 


Nach KRAMER! und GourGE und HANLE? zeigt Chininsulfat ohne An- 
regung beim Aufheizen unter dem Spitzenzahler ein Elektronenemissions- 
maximum bei etwa 90° C, beim Wiederabkiihlen ein gleich intensives 
bei etwa 40°. Von GOURGE wurde zusatzlich beim Abkiihlen, nicht beim 
Aufheizen, ein schwaches Lumineszenzmaximum festgestellt. Diese 
Effekte wurden mit der Abgabe und Wiederaufnahme von Kristall- 
wasser gedeutet. Suyak? fand bei Chininsulfat beim Abkiihlen eine 
wesentlich starkere Elektronenemission als beim Aufheizen. Der Autor 
bezweifelt auf Grund seiner Untersuchungen, da8 die Kristallwasser- 
abgabe unbedingt mit einer Elektronenemission verbunden ist und weist 
darauf hin, da®B der Spitzenzahler nicht nur auf Elektronen, sondern auch 
auf Wasserdampf und Gase (z.B. als Zersetzungsprodukte) anspricht 
und so eine Elektronenemission vortauschen kann. 

Im folgenden werden einige Messungen an Chininsulfat und Dickit 
im Hochvakuum in der in 4, ® und ® ausfiihrlich beschriebenen Anord- 
nung mitgeteillt, wobei die emittierten Elektronen mit einem Sekundar- 
elektronenvervielfacher nachgewiesen wurden. 

* Auszug des 3. Teils von D 26. 

1 KRAMER, J.: Z. Physik 133, 629 (1952). 

2 HANLE, W.: Acta phys. Austriaca 10, 339 (1957). 

3 Sujak, B.: Z. angew. Phys. 10, 531 (1958). 

4 GourGE, G., u. W. Hanre: Acta phys. Austriaca 10, 427 (1957). 

° GourGE, G.: Z. Physik 153, 186 (1958/59). 

§ VocEL, A.: Z. Physik 158, 77 (1960). 


Elektronennachemission von Chininsulfat und Dickit AF 


Meffergebnisse und Diskussion 


1. Chininsulfat. In Ubereinstimmung mit! und 2 zeigt sich beim 
Aufheizen in Luft unter dem Spitzenzahler ein Maximum bei 90° C; 


beim Abkiihlen bei etwa 30°. 
MiBt man jedoch die Substanz 
im Hocnvakuum, so tritt nur 
unmittelbar nach Einlegen der 
Probe ins Hochvakuum das 
Aufheizmaximum auf. Beim 
Abkiihlen hat die Substanz im 
Hochvakuum keine Méglichkeit 
mehr, geniigend Wasser auf- 
zunehmen, und zeigt daher 
— ebenso wie bei nachfol- 
gendem Wiederaufheizen — 
keine Elektronenemission mehr. 


Nach Anregung mit 


Elektronen (1,5 kV, etwa Lnpf8see 


10 Elektronen auf 5 mm?) 
ergeben sich dann zwel 
Emissionsmaxima be1 + 5 
und +100° C (Fig. 1). 


2. Dickit. Bei die- 


sem Mineral der Kaoli- Wine 
nitgruppe mit der For- LJmp/#sec 


mel Aly - (OH)s/SiuO 
fanden GROGLER und 8 gg 
STAUFFER? nach raschem ‘& 
Abkiihlen von einer wber 

120° C liegenden Tempe- 2000 


ratur eine ansteigende /#sec 


Lumineszenz, die nach 


wenigen Minuten ihr 7000 


Maximum erreicht und 
dann wieder langsam ab- 
fallt. Beim nachfolgen- 
den Aufheizen erscheint 


7000 


Lnpfissec 
2000 


Lhtensitat 
an 
SS 
S 


50 wo I 
lemperatur 


Fig. 1. Thermoelektronennachemission von Chininsulfat 
nach Elektronenanregung (1,5 kV, etwa 101° Elektronen 
auf 5 mm?) bei — 20° C. Aufheizgeschwindigkeit: 25°/min 


0 


100 200 300 C 
Temperatur 


danneine Thermolumines- Fig. 2a—c. Elektronenemission von Dickit. a Erstes Aufheizen 


: G mee nach Einlegen der Probe ins Vakuum, b anschlieBendes Abktih- 
zenz mit einem Maximum jen von ++ 300 auf — 100° C, c erneutes Aufheizen auf 200° C. Auf- 


loys DAO)? C. heizgeschwindigkeit: 30°/min; Abkiihlgeschwindigkeit: 20°/min 


7 GROGLER, N., u. H. STAUFFER: Helv. phys. Acta 32, 129, 284 (1959). 
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Das Mineral wurde nun auf Elektronenemission untersucht. Benutzt 
wurde ein Dickit ,,Sidi Amor ben Salem‘‘ Tunis von Dr. KRANtTZ-Bonn. 
Zunachst erscheint beim ersten Aufheizen (nach Einlegen ins Vakuum) 
ein Thermoelektronenemissionsmaximum bei 155°C (Fig. 2a). Dieses 
Maximum tritt bei nochmaligem Aufheizen dann nicht mehr in Erschei- 
nung. Es kann sich dabei entweder um eine durch Reibung angeregte 
Elektronenemission (das in groéBeren Stiickchen vorliegende Material 
muBte zwecks Sedimentation zerrieben werden) oder um eine durch 
Einwirkung von Strahlung radioaktiver Stoffe wahrend geologischer 
Zeiten ® hervorgerufene Elektronenemission handeln. 

Die dann beim Abkihlen 
zwischen +300 und — 100° C 
auftretende Elektronenemis- 
sion zeigt ein Hauptmaximum 


Lp 75sec 
3000 


§ 2000 bei etwa 50° C und einige nicht 
R gut reproduzierbare Neben- 
8 : age 
ina maxima bei tieferen Tempe- 
raturen. Heizt man — ohne 
vorherige Anregung — noch- 
° 700 0 700 200 C mals auf 300° C auf, so ergeben 
lenperatur sich zwei Glow-Maxima bei 
Fig. 3. Thermoelektronennachemission von Dickit nach ° p 
Elektronenanregung (2 kV, etwa 10! Elektronen auf = 80) und + 60 C (Fig. 2). 
5 mm?). Aufheizgeschwindigkeit: 30°/min Die in 7 beschriebene Lu- 


mineszenz wird von den Ver- 
fassern mit Desorption und Adsorption von Gasen in Zusammenhang 
gebracht. Diese Deutung diirfte fiir die im Hochvakuum gemessene 
Elektronenemission nicht in Frage kommen. Auch scheidet eine Kristall- 
wasserabgabe hier aus. 


Zur Deutung wird folgender Mechanismus vorgeschlagen: Eine 
beim Abkiihlen einsetzende Umwandlung des Kristalls liefert fiir einen 
Teil der Elektronen die zur Emission nétige Energie. Ein anderer Teil 
bleibt in Haftzentren lokalisiert und wird beim nachfolgenden Aufheizen 
thermisch emittiert. 


Nach Elektronenanregung (2 kV, etwa 10% Elektronen auf 5 mm?) 
erhalt man bei Dickit eine Glow-Kurve, die ebenfalls zwei Maxima bei 
— 80 und + 60° C aufweist, sich also von der ohne Anregung erhaltenen 
Aufheizkurve nicht wesentlich unterscheidet (Fig. 3) 


Herrn Professor Dr. W.HaniE und Herrn Priv.-Doz. Dr. A. SCHARMANN 


mochte ich fiir ihre stete Férderung, der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir 
Zuwendungen danken. 


8 GourGE, G.: Diss. GieBen 1958. 
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Aus dem Institut fiir theoretische Physik der Universitat Mainz 


Mehrdimensionaler Hamiltonscher Formalismus* 


Von 
HELMUT Marx 
(Eingegangen am 1. April 1961) 


Bei dem bekannten Ubergang vom Lagrangeschen zum Hamiltonschen Formalismus 
hat man eine unabhdngige Variable (insbesondere: #). In der vorliegenden Arbeit 
wird der entsprechende Ubergang mit mehveren unabhdngigen Variablen (insbeson- 
dere: «; y; 2; ict) durchgefiihrt, zur Anwendung in der physikalischen Feldtheorie; 
die bekannten Lagrange-Gleichungen mit mehreren unabhangigen Variablen gehen 
uber in ,,Mehrdimensionale Hamilton-Gleichungen‘‘. Als Beispiel wird das elektro- 
magnetische Feld betrachtet; fiir das Feld des Viererpotentials bei vorgegebenem 
Viererstrom werden zwei verschiedene ,,Mehrdimensionale Hamilton-Funktionen‘‘ 
angegeben. 


1. Lagrange-Gleichungen bei 1 unabhangigen Variablen 
Ein Vorgang, der durch 2 Funktionen der Zeit 


I = % (2) (1) 
beschrieben werden kann (k =1...m), sei in seinem zeitlichen Ablauf 
bestimmt durch 2 Bewegungsgleichungen, die — so wollen wir anneh- 


men — aus einer Lagrange-Funktion ableitbar sind. Damit ist bekannt- 


lich gemeint, daB die  Bewegungsgleichungen auf die Form 
LE pg LP spel (2) 
at O”dk - OFk 7 


gebracht werden kénnen, wobei L eine Funktion der (2m +1) GréBen 


Cee iain dn i!) St: L=L(q3%3 4); (3) 
hierin ist zur Abkiirzung geschrieben: 
q fir G@-.a)i Ws fir (h--4)s = GP. (4) 


Die Funktion (3) ist die ,, Lagrange-Funktion“; und die Gln. (2) sind die 
,,Lagrange-Gleichungen‘‘, es sind » Gleichungen fiir die ” Zeit-abhangi- 
gen Koordinaten g,. 

2. Hamilton-Gleichungen 


Von dem Lagrangeschen Formalismus des §1 kommt man, bekannt- 


lich, zu dem Hamiltonschen Formalismus dadurch, daB man — falls 
moglich — an Stelle der ,,Geschwindigkeiten™ 4, die ,, Impulse“ 
== (5) 
Pr 7" O”>p 


* Meinem verehrten Lehrer, Professor Dr. Kart BECHERT, zum 60. Geburtstag. 
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einfiihrt, und an Stelle der Lagrange-Funktion eine andere Funktion: 
Wenn die durch Einsetzen von (3) in die rechte Seite von (5) sich er- 


gebenden » Gleichungen be = Pali G38) (6a) 
sich eindeutig nach den » Geschwindigkeiten ¢, auflésen lassen: 
q1 q Pas Gm t] , (6b) 
so da man die g, durch die #, eliminieren kann, dann bilde man 
i sped, le (7) 
= ede l bri Wit) —L (Gib mi Imi tls 9054) 
und sehe diese GréBe H, ,, Hamilton-Funktion“ genannt, als Funktion 
der (;; 9,34) an: ; 
ee H = Hb 41:9). (8) 
Es ist dann 
ON aa (se = 
are tht ee i (Sahees OPR i a 02) 
(iiber doppelt in einem Glied vorkommende Indizes ist zu summieren) und 
OH) _ it) OL fae aL (eas) er Gees b 
ae Ler pat 8G, \Gqn/pqe 89, \Oqn/pqe = BG oe 
Aus (9b) und (5) folgt, da man die Bewegungsgleichungen (2) auch so 
schreiben kann: d oH 
ohn Se, (10a) 
zusammen mit den Gln. (9a) oder (10b): 
hg Oe 
dt Gk app (140b) 


sind das 2m Gleichungen fiir die 2” Zeit-abhangigen Impulse #, und 
Koordinaten qg,. Diese 2m Gleichungen (10a, b) sind die ,,Hamilton- 
Gleichungen™,. 


3. Lagrange-Gleichungen bei mehreren (z.B. 4) 
unabhangigen Variablen 


Der raumzeitliche Zusammenhang in einem Feld 


Gi = In (%1, Xe, 3, X4) 
(R=1...%, m2 *, % =, % =, % S100) 


(11) 


sei durch  Feldgleichungen beschrieben, die — so wollen wir wieder an- 
nehmen — als Lagrange-Gleichungen 


a (12) 
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aus einer Lagrange-Funktion 

L=L(q; q; %;) (1 
ableitbar sind. In Gl. (13) ist g, fir (q,...q,) und x, fiir (%4 betes 
geschrieben, und gj fiir die 4m GréBen (gt... q1,...,...,g4. “Gays 
qi =0q/ex;. Die partiellen Ableitungen @/@g, und o/dg, in Gl. (12) 
beziehen sich auf die Argumente der Lagrange-Funktion L = Ligh; a3 x %,)is 
die Ableitung 0/0 x, dagegen bezieht sich auf die unabhangigen Variablen 
++. %q und wirkt auch auf g, =q,(x;) und gi, =0q (x;))/0x;. 

Der Ubergang vom Lagrange-Formalismus zum amiiene Formalis- 
mus, auch bei Feldern, ist wegen der Quantisierung von besonderem 
Interesse. Bei der kanonischen Feld-Quantisierung nach HEISENBERG 
und PAvuLI wird das Feld mit seinen endlich vielen Raum-Zeit-Funktio- 
nen g, behandelt wie ein mechanisches System mit wnendlich vielen 
Freiheitsgraden (Zeif-Funktionen); die Quantisierung schlieBt, wie in 
der Quanten-Mechanik, an den fiir nur e/ve unabhangige Dimension (die 
Zeit) aufgestellten Hamilton-Formalismus an. 


3) 
) 


Im folgenden § 4 werden wir — ganz entsprechend, wie man fiir Zeit- 
abhangige Vorgange (mechanische Systeme) nach § 2 aus den Lagrange- 
Gleichungen mit emer unabhangigen Variablen (der Zeit) die Hamilton- 
Gleichungen mit derselben (einen) unabhangigen Variablen erhalt — fiir 
Raum-Zeit-abhangige Vorgange (Felder) von den Lagrange-Gleichungen 
mit mehreren unabhangigen Variablen (%, %» %3 %4) zu ,,mehrdimensio- 
nalen Hamilton-Gleichungen“ mit denselben (mehreren) unabhangigen 
Variablen kommen. Diese Verallgemeinerung des Hamilton-Formalismus 
ist anscheinend in der Theorie der Felder noch nicht eingefithrt und 
untersucht worden *. 


* Vielleicht lohnt es sich, nach einem Quantisierungsverfahren zu suchen, das 
an den mehrdimensionalen Hamilton-Formalismus in einer entsprechenden Weise 
anschlieBt, wie das iibliche Quantisierungsverfahren an den bekannten Hamilton- 
Formalismus anschlieBt. Bei einer solchen (noch unbekannten) Feld-Quantisierung 
wiirde die mehvdimensionale Hamilton-Funktion K [Gl. (18)] die Rolle spielen, die 
bei der iiblichen Quantisierung die Hamilton-Funktion H spielt; da H die Diniension 
einer Energie und K die Dimension einer Energiedichte hat, wiirde méglicherweise 
an Stelle des Wirkungsquantums # eine Naturkonstante & von der Dimension einer 
Wirkungsdichte auftreten, mit #/h=1/l> also eine Elementarlange/. Dabei ist 
etwa an eine Wellengleichung yon der ungefahren Bauart 


(<3, oe 
. ie ee =i —_ ae 
as DAar eyes sym or v=wlans) 
ie oe) Pps oa 
oder wie ‘e + Ke: aim) by =o; y= (ui %) 
Of: 


gedacht, mit noch unbekannten dimensionslosen Operatoren y, oder y, und mit noch 
unbekannten Operatoren ? fiir die in §4 definierten ph. 
OF 
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4. Mehrdimensionale Hamilton-Gleichungen 


Wir gehen aus von dem Lagrange-Formalismus fiir den allgemeinen 
Fall von N unabhingigen Variablen (vgl. § 3, wo N = 4 ist): Die n Feld- 
gr6Ben g, in ihrer Abhangigkeit von den N unabhangigen Variablen x;: 


Gy =O ee) (R= 45.03 % IStAUr Xap ie, Besentieben) aiid 


seien bestimmt durch m Feldgleichungen, die — so wollen wir annehmen — 
als Lagrange-Gleichungen 


N 5 a ’ 
Se ae sie (12a) 


aus einer Lagrange-Funktion 
L=L(qh;%: %)) (13a) 


ableitbar sind. An Stelle der verallgemeinerten Geschwindigkeiten 


i _ OF 
Gr = ees (14) 


fiihren wir nun die verallgemeinerten Impulse 
Ph = sAyet (1 5) 


‘ein, vorausgesetzt daB die durch Einsetzen von (13a) in die rechte Seite 
von (15) sich ergebenden (N - 7) Gleichungen 


bi = Pills 13%) (16a) 
sich eindeutig nach den (N - 2) verallgemeinerten Geschwindigkeiten gj 
aufldsen lassen: gi =i [bles dws %I- (16b) 


Nun betrachten wir die GréBe 


VA Ri . (17) 
=>, 2 pi qk Does Im x, Bia L (ql ies Im> x, | »W> x;) 
— wir nennen sie die ,,Mehrdimensionale Hamilton-Funktion‘‘ — und 
sehen sie als Funktion der (}; g,; x;) an: 
R= KG sgn (18) 
Dann ist 
OK | fess aL es j 
= : - == 6h, 4| 
eae bax ce ae pax aq} vane hi He) 


wobei tiber doppelte Indizes zu summieren ist, und 


ak 5 (Od eL (eq) éLwia aL 
(; ly a pi ) es (5 le ; (5 se =e ho) 
Ogp | pax COripax = Aq) \ On pax Og, \ ge] qx Cdk 
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Mit (15) und (19b) lassen sich die Feldgleichungen (12a) auch so schrei- 


ben: Nai 
ee ; 
Ox; k gn 5 (20a) 


zusammen mit den Gln. (19a) oder (20b): 

Co WE wk 

Ox; qk a api, 
sind das (N +1) Gleichungen fiir die (N +1) von (x;) abhangigen 
GroBen p, und g,. Diese (N +1) Gleichungen (20a, b) nennen wir die 
» Mehrdimensionalen Hamilton-Gleichungen“. Die partiellen Ableitun- 
gen 0/0g, und 0@/0p), in (20a, b) beziehen sich auf die Argumente der 
mehrdimensionalen Hamilton-Funktion K = K(f}; q; x;); die Ableitung 
0/0 x; dagegen bezieht sich auf die unabhangigen Variablen x, ... x, und 
wirkt auch auf g, =, (x,;) und $, =}, (%;). 


(20b) 


5. Verschiedene Lagrange-Funktionen 
fiir das elektromagnetische Feld 


Fiir das elektromagnetische Feld (Viererpotential g,) bei vorgegebe- 
nem Viererstrom s,(%x;) wird nach SCHWARZSCHILD 


ES 1 (e oti | (ots ea 
aL r _ a x AR oO 
4 \ 0x; On, | \ OX; OXp, 


+ SiQj (21 a) 


als Lagrange-Funktion genommen, im Hinblick auf die kanonische Feld- 
Quantisierung auch! 
ice! 0g; \ [ Op 04d; 1 0g; Odp 
fa= 4 i aie — a ee ae 27 eae) 
(die Zeiteinheit ist hier und im folgenden so gewahlt, daB die Licht- 
geschwindigkeit c=1 wird; iiber doppelt in einem Glied auftretende 
Indizes ist zu summieren). Auf diese beiden Lagrange-Funktionen ist 
der in § 4 beschriebene Ubergang zum Mehrdimensionalen Hamilton- 
Formalismus nicht anwendbar, weil man keine eindeutige Auflésung (16b) 
zur Elimination der gj, = @q,/0 x; erhalt. 
Man kann aber von noch anderen Lagrange-Funktionen fiir das 
elektromagnetische Feld ausgehen: von 


1 Oqp Oder 1 09; O49 we 
= 3S 2 a = oe a bs 22a 
I 2 04x; Ox, 2 Ox; On, ii (22a) 


oder von dem bekannten, sehr einfachen Ansatz 
1 Ok "dk F 22b 
— ee —S.g;; 2 
4 2 O04, Ok; idi ( ) 
hierauf ist der in § 4 beschriebene Ubergang zum Mehrdimensionalen 
Hamilton-Formalismus anwendbar. 


1 Vgl. WENTZEL, G.: Quantentheorie der Wellenfelder, S. 108 u. 120. Wien 1943. 


134 HeLmut Marx: 


6. Lagrange-Funktion L,[G1.(22a)] fiir das elektromagnetische Feld, 
zugehérige Mehrdimensionale Hamilton-Funktion 


Mit dem Ausdruck (22a) fiir die Lagrange-Funktion wird 


bi aa di Oi qi, (23 a) 
daher pe ae) 
ang gi = bi — 4 Oi Bi (23 b) 


und die Lagrange-Gleichungen (12) oder (12a) liefern: 


ra) a 5 Ui 
pals £27) =a Sse 
aa, (Gk ik Ql) k 
also 8 [Oa C4; 
ue (2 MM =) = §., (24) 
OX; \ OX; OX, 


Das sind die gleichen Feldgleichungen, wie man sie auch aufgrund der 
Schwarzschildschen Lagrange-Funktion L, [Gl. (21a)] erhalt. Diese 
Feldgleichungen sagen iiber die Quellen @q,/0x, des Viererpotentials 
nichts aus; aus (24) folgt aber, daB der Viererstrom s, quellenfrei ist: 

OSR oe 
Die Feldgleichungen (24) sind, mit der Bezeichnung 


igen Oe oo ee Tees (26) 


a Ox Rk 


zu denen noch die aus (26) formal folgenden Beziehungen 


é é 0 
oye Bx Thi Pa ia 28) 
kommen. 
Die zu L; [Gl. (22a) ] gehérige Mehrdimensionale Hamilton-Funktion 
ist nach (47) und (23b) 


K = 3 pi bi—d pink t+ sig: (29) 


wir machen die Probe, da damit die Mehrdimensionalen Hamilton- 
Gleichungen (20a, b) die richtigen Feldgleichungen liefern: Nach (20a, b) 
ist 

ae Pr SS Sp (30a) 


ax, t= Pi— = On BL (30b) 


x 3 
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hieraus folgt, durch Elimination der verallgemeinerten Impulse %, 


a ( é é 
Ox; \ Ox; Tk Ox, 


in Ubereinstimmung mit (24). 


7. Lagrange-Funktion L,[GI. (22b)] fiir das elektromagnetische Feld, 
zugehorige Mehrdimensionale Hamilton-Funktion 


Mit dem Ausdruck (22b) fiir die Lagrange-Funktion erhalt man nach 
(12) oder (12a) als Feldgleichungen die Potentialgleichungen: 


a) 
og a (31) 
Das sind die gleichen Feldgleichungen, wie man sie aufgrund der 
Lagrange-Funktion L, [Gl. (24 b)] erhalt. (31) und (24) stimmen 
tiberein, wenn man zusatzlich die Lorentz-Konvention annimmt, die 
festlegt, daB das Viererpotential g, quellenfrei ist: 


Cdk = NG 
Ft = 0: (32) 


dann ist nach (31) auch der Viererstrom s, quellenfrei: 


eS, (33) 


Bekanntlicht kann man aus den Potentialgleichungen (31) schlieBen, 
daB es geniigt, 


Rina a, 03) jiberall Sep = 0 und iiberall eo ee (34) 
Ox, O%, OX, 
anzunehmen, um 0q,/0 x, =O fiir alle Zeiten zu garantieren, vorausgesetzt, 
daB s, immer und iiberall quellenfrei ist: Nach (31) ist, 0s,/0x, =O vor- 
ausgesetzt, 


a) ¢g ¢d it Odk oem 1 = “As D> . 

O4; o%; teed OX, O mit a Ons 25 rene (35) 
Mit Q = 0q,/0x, ist also 

O Ware | @2 e2 G2 @ \a 
edi oiremest th oat oa) oa bee 
daher: Wenn zur Zeit x,=0 iiberall (2/0%,)*Q =O ist, dann ist auch 
: 6/8 x4)*+? Q =0 tiberall zur Zeit x,=0. Wegen (34) folgt, da8 zur Zeit 
=() tiberall (d/0%,)?Q =0 ist fiir. a =0; 4; 2;3; 4; 5; undsofort, dab 


th zu allen Zeiten und iiberall Q =0 ist. 
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Die zu L, [Gl. (22b)] gehérige Mehrdimensionale Hamilton-Funktion 
ist nach (17): 


Kt pepe (36) 
denn nach (45) ist 
qk = Pr (37) 
Wir vergleichen den Ausdruck (22b) fiir die Lagrange-Funktion L,: 
Ly =th% — :% (2b) 
Pp hy 84 (38) 


und den Ausdruck (36) fiir die zugehérige Mehrdimensionale Hamilton- 
Funktion mit den Ausdriicken 


Ay, ao Be ae F not (39) 
und 
Ly = Bes ie see (40) 


fiir die Hamilton-Funktion Hj, und die Lagrange-Funktion Ly eines 
Massenpunktsystems (E,., = potentielle Energie; E,;, = kinetische 
Energie). Dieser Vergleich legt es nahe, zu sagen, da in den Ausdriicken 
(36) fiir K und (22b) oder (38) fiir Ly das Glied 4 gig, = 4 pip; die 
Rolle der kinetischen Energie und das Glied s,q; die Rolle der potentiellen 
Energie spielt. 


8. Die Potentialgleichungen (31), ohne die Lorentz-Konvention 


Die aus der Lagrange-Funktion L, [Gl. (21b)] oder L, [Gl. (22b)] 
abgeleiteten Feldgleichungen (Potentialgleichungen) 


Decor: Ir = — Sk (31) 


lassen, wenn man die Lorentz-Konvention 0q,/6x, =0 nicht annimmt, 
eine Erweiterung der elektrodynamischen Grundgleichungen zu. Be- 
merkenswert ist, da8 ein méglichst einfacher Ansatz fiir die Lagrange- 
Funktion (Ly = 4 949; —s,q;) diese Erweiterung mit sich bringt. 

Die GréBe s, sehen wir jetzt nicht als quellenfrei an; wir identifizieren 
sie also nicht init dem Viererstrom. Wir definieren s, als die Summe aus 
dem quellenfreien Viererstrom, den wir jetzt mit S, bezeichnen, und einer 
wirbelfreien GréBe s;: 


A = as; ash Osi 
Sp == Spy a Sas —— = 0; Fo ee SO 
k =Sp 1 Sp Dis aes ee 0 (41) 


s, und s, sehen wir als vorgegebene Raum-Zeit-Funktionen an: wir 
fragen nach der Lésung q, der Feldgleichungen (31), bei vorgegebenem 
Sp (%;j) =S),(%;) + $3,(%;). 
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Wegen (41) kénnen wir 


ie und V(x;) fiir s,(x;) als vorgegeben ansehen. Aus (41) und (42) 
olgt 


Nun nehmen wir, anstelle der Lorentz-Konvention, 


zur Zeit x, =0:_ tiberall && —~ v) =e a pe “4 =0 (44) 


an. Nach (31) ist, wegen (43), 


plas Je /AUB aber tains ait) ite 
oS aa ee Vj=0 mit 4=0;1;2;3;.... (45) 


Aus (44) und (45) folgt, daB zu allen Zeiten und iiberall 


Odk ves 
Ertl! 140 
ist [so wie in § 7 aus (34) und (35) 0 =0 folgte]. Aus (46) und (42) folgt 
weiter: 


rn ee ai) Ke (47) 


Subtrahiert man (47) von (31), dann erhalt man wegen (41): 


a ee 5 a, aoe (48) 


Ox i ra) Xj 


Nach (48) sind die Wirbel des Viererpotentials g, und der Viererstrom Ss, 
allein miteinander verkniipft; nach (47) sind die Quellen des Vierer- 
potentials g, und die GréBe s, allein miteinander verkniipft. 

Die Potentialgleichungen (31) sind also zerfallen in: 1. die mit den 
Maxwellschen Gleichungen iibereinstimmenden Gln. (48), 2. die Gln. (47), 
die eine Erweiterung der elektrodynamischen Grundgleichungen be- 
deuten. Es ist nicht ausgeschlossen, daB neben dem quellenfreien Vierer- 
strom $, auch der wirbelfreien GréBe s;, eine physikalische Bedeutung 
zugeschrieben werden kann, und daB neben den Wirbeln des Vierer- 
potentials q,, die mit der elektrischen und magnetischen Feldstarke iden- 
tisch sind, auch den Quellen des Viererpotentials g, eine physikalische 
Bedeutung zukommt. 


Zusatz bei dey Korrektur, betreffend die in der Anmerkung zu $3 angeschnittene 
Frage einer an den Mehrdimensionalen Hamilton-Formalismus anschlieBenden 
Quantisierung. Fiir den Fall kK = z Pi P+ KG: x;), der ohne Quantisierung zu 
den Feldgleichungen (0/04; (0/0%;)q,= —@K/eq, fihrt ((=1...4; %4= Vous 
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k=1...; q;,reell oder rein-imaginar; K’ reell), 1aBt sich zeigen: Haben eine Wellen- 
funktion y=wy(q; ¥;) und ihre Adjungierte p die Eigenschaft [(&6/0%;) (k0/0 x,) 
(Py)]=(K Kp) p— 2(K ) (Ky) + §(K Ky), wobei jetzt K = 4 (b/0q,) (6/0q4) + 
K’ (q; ¥;), also bi pi > (b0/0q,) (bO/0q,) gesetzt ist (und wobei 6/0 %; jetzt bei kon- 
stanten q; und konstanten ¥; mit 7+ 7 gemeint ist), dann ist J = Jf dq(~y) raum- 
zeitlich konstant (= 1), vorausgesetzt, daB zu Anfang (¥, = 0) tiberall J = const (= 1) 
und 01/6%,=0 war, und dann gelten die obigen Feldgleichungen fiir die Mittelwerte 
Gr=Sdq(pa,y) und éK/éq,. Die Integrale f dq( ) erstrecken sich tiber den 
(dq --- In)-Raum, bei festem Ort (%,; ¥%); ¥) und fester Zeit ¥,. — Die spinoriellen 
Lésungen y= (q); ¥;) der Wellengleichung (&¢/0%;)y;y = — Ky (mit den Dirac- 
schen Operatoren y;) und ~=wy*y, haben die obengenannte Eigenschaft im all- 
gemeinen nicht, auch nicht die Lésungeny (und ~=y*) des Gleichungssystems 
(ko/Ox, p= — Ky; ; (b0/6x*,)p;= —Ky, wohl aber die Lésungeny und des 
Gleichungssystems 

(ko/ox)y = —aj Ky; (k6/0%) (bo/6x)yp = (B+ KK)y; 

(eelOx)F=+EKD 5 (he/0x,) (WE/0m) = (B+ KK) 4H; 


&;0;=1; B+B=0, bei dem p= y* gesetzt werden kann. So geschrieben, hat man 
in y und y lineare Gleichungen; nach Elimination der wie py und @ von (q;; %;) ab- 


hangigen GréGen «;, B und «,;, B erhalt man zwei in y und w bilineare Gleichungen. 
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Aus dem Institut fiir theoretische Physik der Universitat Mainz 


Zur Frage des hydrodynamischen Verhaltens 
einfacher Makromolekiilmodelle 
in einem inhomogenen Strémungsfeld* 
Von 
HENNING MULLER 
(Eingegangen am 20. Mérz 1961) 


Im Zusammenhang mit dem Studium der Bewegungen einfacher Makromolekiil- 
modelle in einem inhomogenen Strémungsfeld entsteht die Frage, ob Aussagen, die 
das Verhalten des aus dem inhomogen strémenden Medium und den suspendierten 
Makromolekiilen bestehenden Systems ,,im GroBen‘‘ kennzeichnen, ihren Platz im 
Rahmen der Navier-Stokesschen Hydrodynamik, also im Rahmen einer Kontinu- 
umstheorie finden kénnen. Es wird durch eine Analyse der Bewegung stark schema- 
tisierter Molekiilmodelle gezeigt, daB dies in einfachen Fallen zutrifft, daB also Aus- 
sagen, die eine Kontinuumstheorie liefert, 4quivalent sind solchen, die im Anschlu8 
an das Studium des Verhaltens einzelner (einfacher) suspendierter Teilchen gewon- 
nen werden kénnen. In der angenommenen Schematisierung liefern die suspendier- 
ten Makromolekiile einen Beitrag zur inneren Reibung der strémenden Fliissigkeit. 


Anscheinend hat zuerst EINSTEIN! den erfolgreichen Versuch unter- 
nommen, eine Aussage tiber die GroBe der Molekiile eines gelésten Stoffes 
aus der inneren Reibung der Lésung und aus der inneren Reibung des 
Lésungsmittels zu gewinnen; sein Ergebnis ist dies, daB sich die innere 
Reibung der Lésung von der des reinen Lésungsmittels allein nach Mab- 
gabe des Volumanteils der in Lésung befindlichen — kugelférmig ange- 
nommenen — Molekiile unterscheidet, und zwar gemaB 


k* =k(1+2,5@), (1) 


wenn k* und k die Reibungskoeffizienten der Lésung bzw. des reinen 
Lésungsmittels bedeuten, und ® das Gesamtvolumen der in Lésung be- 
findlichen Molekiile pro Volumeneinheit ist. Vorausgesetzt ist dabei, daB 
das Volumen eines Molekiils des gelésten Stoffes groB ist gegen das 
Volumen eines Molekiils des Lésungsmittels; dann ist es némlich még- 
lich, das Losungsmittel, d.h. seine Bewegung in unmittelbarer Nahe 
eines jeden gelésten Molekiils durch die hydrodynamischen Gleichungen 
zu beschreiben, welche die molekulare Struktur der Fliissigkeit ja nicht 
beriicksichtigen. — Der durch (1) gekennzeichnete Sachverhalt ist mithin 
so zu charakterisieren: Der Veranderung, welche die suspendierten Mole- 
kiile in bezug auf das hydrodynamische Verhalten des Lésungsmittels 


us Herrn Professor K. BECHERT zum 60. Geburtstag gewidmet. 
1 EINSTEIN, A.: Ann. Phys. 19, 289 (1906); 34, 594 (1911). 
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hervorrufen, kann im Rahmen der Einsteinschen Schematisierung pha- 
nomenologisch allein durch einen modifizierten Koeffizienten der inneren 
Reibung Rechnung getragen werden. 

Im folgenden wird zunachst die Bewegung eines einfachen und zwar 
eines hantelférmigen Makromolekiilmodells? untersucht, welches sich in 
einem inhomogenen Strémungsfeld befindet. Als erstes die Bewegungs- 
gleichung. 

Das Modell bestehe aus zwei masselos und starr miteinander verbun- 
denen schweren Kugeln, auf deren jede eine im Sinne Stokesscher Rebung 
der jeweiligen Relativgeschwindigkeit — d.h. der Geschwindigkeit relativ 
zum umgebenden, ungestért stromenden Medium — proportionale Kraft 
wirkt; also: wenn r(¢) die Bahn des Schwerpunktes einer solchen Kugel, 
und »(r) die (ungestérte) Strémungsgeschwindigkeit an einer Stelle x 
bedeuten, so ist mit einer Konstanten « 


La (v () — F) =0. (2) 


dt? 


Eine solche Gleichung? wiirde also fiir die beiden Kugeln, d.h. fiir ein 1, 
und fiir ein r, aufzuschreiben sein, wobei r, und r, gemaB |r, —r,| =279 
miteinander gekoppelt sein miissen ; 27) bedeutet dann den Abstand r,, r,. 

Speziell gelte fiir die kartesischen Komponenten des Geschwindig- 


keitsfeldes h.=2(030,0) p leg ye i Cay, (3) 


(x, y, 2 sind kartesische Koordinaten, e,, e,, ¢, entsprechende Einheits- 
vektoren, g ist eine Konstante.) Weiter werde angenommen, daB der 
Schwerpunkt des betrachteten, starren Modells im Ursprung des Ko- 


ordinatensystems ruht — aus Symmetriegriinden stellt dies keine Be- 
schrankung der Allgemeinheit dar —, d.h. r(¢) liegt auf einer Kugel, die 
mee Fe) =("—n) =0 (4) 


gekennzeichnet werden kann. Die Bedingung F(r) =0 legt die Verwen- 
dung eines passend orientierten Systems spharischer Polarkoordinaten 
v, 2, p und entsprechender Einheitsvektoren e,, ¢,, e, nahe; damit wird 


av . 
~=€p%U+e 


plop sind 
v(t) =g7ysin# sin p (e, cos? — ey sind) 
= — ¢, 79 (9 +p? sin?) + 


+ 57% (b — ¢* sin? cos?) 


+e, % (268 cosd + Hsin 9). 


2 Kuun, W., H. Kuun u. P. Bucuner: Hydrodynamisches Verhalten von 
Makromolekiilen in Lésung. Ergebn. exakt. Naturw. 25 (1951). 
3 MULLER, H.: Ann. Phys. 19, 304 (1957). 
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Die Beschrankung der Bewegung gema8 (4) hat natiirlich das Auftreten 
einer gegen den Punkt r =0 hin gerichteten Zwangskraft zur Folge, deren 
Komponenten 


£~d,, §,=0, %=0 (5) 


sind. Mithin entsprechen dem Bewegungsproblem die Lagrangeschen 
Gleichungen 1. Art 


(a) G24 ep sin?) —agsin# cos# sing =A, 
(b) 2p & cos) + ~ sind —agpsin? = 0 (6) 


(c) #—gsind cos — a (i +qsin?? sin gy) = 0. 
Herausgegriffen werde zunachst ein besonders einfacher Bewegungstyp, 
namlich der durch g=a/2, 32/2 gekennzeichnete; genauer: es sei 
o=-+, —# wenn y» =32/2, a/2 wonach an Stelle von # wieder # ge- 
schrieben wird. Das heibt 


(a) w+ agsind cos? = A, (0) 
i ; (7) 
(b) #—a(%—gsin?9) =O. | 


Die zweite der Gln. (7) ist die eigentliche Bewegungsgleichung, die erste 
ermoglicht die Bestimmung der Zwangskraft. — Von Interesse ist die 


Frage, ob periodische Lésungen von (6) oder (7) existieren. Die zweite 
der Gln. (6) erlaubt offenbar eine Integration 


Cree Sela 
ai (7 sin? ?) — ap sin’? = 0. 


Dies ist die z-Komponente des Drehimpulssatzes; d.h. mit der Bezeich- 
nung D,=75@ sin? # gilt 


a —~7D.=0 oder D,=D,e™. (8) 


Der Drehimpuls in Richtung der z-Achse nimmt also nach MaBgabe von 
(8) exponentiell ab (selbstverstandlich ist «<0). Periodische Losungen 
— und sie interessieren in erster Linie — kénnen mithin nur solche sein, 
fiir welche D, =O oder @ =0 gilt; oder: wenn es periodische Lésungen 
gibt, dann gehéren sie zu den spezielleren Gln. (7). 

Auf Lésungen von (7b) ist in einer friiheren Arbeit? hingewiesen 
worden; hier nur folgendes: durch 


p= gu (i) 
1aBt sich (7b) transformieren 


uu'-g—a(u—sin??) =0, (9) 
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und diese Differentialgleichung kann man leicht graphisch, etwa mit 
Hilfe des Isoklinenverfahrens, integrieren; die Isoklinen sind offenbar 
gegeben durch i asin? 
— Ge 
mit festem a’ = du/dd, und die Wendepunkte der Lésungen durch 
gu? sin 23 +a sin?@ (sin? — u) =0. 


Das Bild der Integralkurven von (9) bestatigt die aus physikalischen 
Griinden naheliegende Vermutung, daB sich alle Lésungen fiir — co 
einer periodischen Lésung asymptotisch nahern. — Die Bewegung des 
betrachteten Modells laBt sich also folgendermafSen charakterisieren: 
Kennzeichen w() eine wirkliche (beliebige) und u,.,() eine periodische 
Bewegung, so gilt mit 

A($) = u (8) — uper (8) 


uper (8) 
Jim, A(9) =0. (10) 


Um den Beitrag zur inneren Reibung zu ermitteln, den die suspendierten 
Molekiile leisten, wird zweckmaf8ig zuerst die bei der Bewegung eines 
Teilchens verzehrte Energie aufgeschrieben. — Bedeuten iw die vekto- 
rielle Str6mungsgeschwindigkeit am Ort des Teilchenmodells und bezogen 
auf diesen Ort, und m die Masse eines Hantel-Teilchens, so ist, wie man 
leicht sieht, die in Reibungswarme umgesetzte Energie 


E,=— mea f wdt 


und unter den vereinfachenden Annahmen, welche von (6) zu (7) gefiihrt 
haben, gilt : : ne 
E,=— mar f (q@sin?d + 9 — 2¢d sin?) dt, (11) 
und zwar ist (11) natiirlich richtig sowohl fiir den Fall einer periodischen 
wie auch fiir den Fall einer nichtperiodischen Lésung von (7b). Wird nun 
speziell eine periodische Bewegung ins Auge gefaBt, so laBt sich die 
wahrend einer Drehung verzehrte Energie leicht ausrechnen; aus (9) 
folgt naémlich durch Integration nach ¢ 
t+ 

sin? 9 (w) dw = 77 
: q 
(t bedeutet die Lange einer Periode) und durch Integration nach # 


O+2n 


fd@)dt=xq 


o 
Das heiBt, es wird Bey ? ae (12) 
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Befinden sich in der Volumeneinheit » Teilchen, deren jedes ein Eigen- 
volumen 8/32 9% besitzt (9 bedeutet den Radius der Kugeln, welche das 
Hantel-Modell bilden), und wird zur Bestimmung von 7 die Annahme ge- 
macht, daB % durch seinen Mittelwert 

O42n 


ee 


Ee 
Bact: 
op 
ersetzbar sei, so folgt, daB im stationaren Fall, wenn also alle Teilchen 
eine periodische Bewegung ausfiihren, in Volumen- und Zeit-Einheit die 
Energie 2 
B=) hg 8 @ (13) 


verbraucht wird, und zwar unabhangig von der inneren Reibung der 
strémenden Fliissigkeit, also neben dem Anteil, der zur Aufrechterhal- 
tung der Str6mung des Lésungsmittels allein erforderlich ist. Das heiBt: 
Die Strémung des Lésungsmittels allein verbraucht, wie man leicht 
sieht, einen auf Zeit und Volumen bezogenen Energiebetrag 


B= fig 


Die gelésten Molekiile — hier als Hantel-Teilchen schematisiert — er- 
hd6hen — im stationadren Fall, wenn also alle eine periodische Bewegung 


ausfiihren, — vermége ihrer Eigenbewegung diesen Energieverbrauch 
nach MafBgabe eines Zusammenhanges? 

Bess hg” 
oder auch = 

eae ige), 


d.h. also: dem Vorhandensein der gelésten Hantelteilchen kann phano- 
menologisch durch einen modifizierten Koeffizienten der inneren Reibung 
Rechnung getragen werden, und zwar ist? 


pe? 6, (14) 
308 
Wenn 7, und g von der gleichen GréBenordnung sind, ist der neue Koeffi- 
zient vergleichbar mit dem, den Ernsrein? fiir kugelférmige Teilchen 
bestimmt hat, wenn auch bemerkt werden muB, daf die Einsteinsche 
Schematisierung sehr verschieden ist von der hier diskutierten: wahrend 
beispielsweise hier die Kraft auf jede der beiden das Teilchen bildenden 
Kugeln durch die Annahme Stokesscher Reibung bestimmt, und dabei 
die ungestérte Strémung innerhalb des Bereiches, den die umstrémte 
Kugel einnimmt, als homogen vorausgesetzt wird, betrachtet EINSTEIN 
die durch die Anwensenheit eines Kugelteilchens modifizierte inhomogene 


Stromung. 
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Zum SchluB soll noch auf einen anderen, wie es scheint nicht uninter- 
essanten Sachverhalt hingewiesen werden. Nach einem Satz von HELM- 
HOLTz und KortEWEG*:> ist die unter Einwirkung von konstanten Kraf- 
ten eindeutigen Potentials zustandekommende Bewegung einer reibenden 
Fliissigkeit durch die Eigenschaft ausgezeichnet, daB die Energiedissipa- 
tion unter der Voraussetzung vernachlassigbarer Tragheitsglieder fiir 
jedes feste Gebiet im stationaren Zustand kleiner ist als im Fall irgend- 
einer anderen Bewegung mit denselben Randwerten der Geschwindigkeit. 
Man sieht leicht, daB die Bewegung der suspendierten Teilchen fiir sich 
allein diesem Satz geniigt. Bezeichnet 


Q =— mar? g?(u2 + sin? d — 2u sin?d 
0 


die Energiedissipation, so ist — natiirlich unter Verzicht auf eine rdum- 
liche Integration — zu verlangen 


2 2 in 299 (7 , 
MU: — 2 SIN O(U 2.) = 0 
und das heiBt 
U+ Uo — 251? > 0 wenn 4 > 4, 


paint a 
tt — 2 Sin =O wenn “a= 


Integration von 0 bis 2z fiihrt unter Beriicksichtigung von 


+27 


if Under (9) dp =x 


S 


zum Ergebnis C420 


fu d0Sa wenn usu 


F per> 
Ss 


und das stimmt natiirlich auf Grund dessen, was iiber die Lésungen 
von (9) gesagt wurde. — Auf die Méglichkeit einer Verallgemeinerung 
ist an anderer Stelle hingewiesen worden®. 

Die Diskussion hat gezeigt, daB Aussagen, die das Verhalten des aus 
dem inhomogenen strémenden Medium und den auspendierten Molekiilen 
bestehenden Systems ,,im GroBen‘ kennzeichnen und die durch eine 
Analyse der Bewegung geeignet schematisierter Molektilmodelle zu ge- 
winnen sind, ihren Platz im Rahmen einer hydrodynamischen Konti- 
nuumstheorie finden kénnen. Insbesondere wurde deutlich, da fiir 
das angenommene Strémungsfeld die gelésten Teilchen einen Beitrag 
zur inneren Reibung der strémenden Fliissigkeit liefern, und daB die 
Extremalaussage von HELMHOLTZ und KorTEWEG die periodische Bewe- 
gung dieser Teilchen, welcher ein stationares Verhalten des Systems ,,im 
GroBen“ entspricht, kennzeichnen kann. 


4 HELMHOLTZ, H.: Wiss. Abh., Lpz. 1, 223 (1882). 
5 MULLER, H.: ZAMP 9a, 389 (1958). 
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Der Drehimpulssatz in der Thermodynamik 
der irreversiblen Prozesse* 
Von 
J. MEIXNER 
(Eingegangen am 380. Juni 1961) 


The conservation law of the angular momentum has not been given sufficient atten- 
tion in thermodynamics of irreversible processes. It plays an important part, 
however, when irreversible processes in the presence of electromagnetic fields are 
examined and the intrinsic angular momentum, due to spins of electrons and nuclei 
and electron orbits in atoms and molecules, is taken account of. Then the thermo- 
dynamic properties of matter with the macroscopic intrinsic angular momentum 
as an additional extensive parameter can be developed. Thermodynamics of irre- 
versible processes is completed by the fact that a characteristic irreversible process 
is now associated also with the conservation law of angular momentum and BLocn’s 
equation of nuclear induction is thus obtained in a straightforward way as one of 
the phenomenological equations. 


1. Einleitung 


Die Methode der Thermodynamik der irreversiblen Prozesse zeigt 
deutlich, da die irreversiblen Prozesse Erhaltungssatzen zugeordnet 
sind. So ist beispielsweise die Warmeleitung mit dem Energiesatz, die 
innere Reibung mit dem Impulssatz verkniipft. Der Drehimpulssatz 
schien insofern eine Ausnahme zu bilden, als ihm kein Anteil in der 
Entropieproduktion und damit kein spezifischer irreversibler ProzeB 
zugeordnet ware. Die einzige Folgerung aus dem Drehimpulssatz war 
allenfalls die Symmetrie des Tensors der Reibungsdrucke. Der Beweis 
hierfiir findet sich in vielen Lehrbiichern. Er beruht darauf, daB die 
Dichte des Drehimpulses im kontinuierlichen Medium zu r x @v an- 
genommen wird (r = Radiusvektor, 9 = Dichte, v = Geschwindigkeit) 
und daS der Drehimpulserhaltungssatz fiir den mechanischen Dreh- 
impuls allein angesetzt wird. 

Nun kennen wir aber auch innere Drehimpulse, die vom Bahnmoment 
der Atome und Molekiile und von den Spins der Elektronen und Atom- 
kerne herriihren. Sie kénnen durch ein Magnetfeld in ihrer Richtung 
mehr oder weniger geordnet werden und geben dann einen makroskopi- 
schen inneren Drehimpuls. Wir bezeichnen seine Dichte, also den auf 


* Herrn Professor Dr. Kart BecHERT zum 60. Geburtstag gewidmet. 
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die Volumeneinheit bezogenen Wert, bei ruhender Materie mit 6. Eine 
Anderung des inneren Drehimpulses im abgeschlossenen System kann 
natiirlich nur auf Kosten des mechanischen Drehimpulses erfolgen. 
Experimentell ist dieser Austausch von innerem und mechanischem 
Drehimpuls durch den Einstein-de Haas-Effekt nachgewiesen worden. 

Wir werden zeigen, da8 der Austausch von innerem und mechani- 
schem Drehimpuls in die Thermodynamik der irreversiblen Prozesse 
eingebaut werden kann. Er fiihrt zu einem zusatzlichen Term in der 
Entropieproduktion und damit zu einer zusatzlichen phanomenologischen 
Gleichung. Diese erweist sich als eine Verallgemeimerung der Blochschen 
Gleichung der Kerninduktion. Damit kann also auch die magnetische 
Relaxation einschlieBlich der Kerninduktion, soweit ttberhaupt eine 
phanomenologische Beschreibung méglich ist, aus der Thermodynamik 
der irreversiblen Prozesse entwickelt werden. 

Wir beschranken uns in der folgenden Darstellung auf fluide Medien 
(Gase oder Fliissigkeiten) mit einer Komponente, deren Molekiile ein 
Symmetriezentrum besitzen. 


2. Die Thermodynamik eines Systems mit innerem Drehimpuls 


Die Gibbssche Fundamentalgleichung der Thermodynamik lautet fiir 
ein fluides Einkomponentensystem 


du =Tds— Pd (1/0). (2%) 


u ist die spezifische innere Energie, s die spezifische Entropie, T die 
thermodynamische Temperatur und P der thermodynamische Druck. 
Ist ein elektromagnetisches Feld vorhanden, so treten zwei Terme hinzu, 
die vom Energiesatz der Maxwellschen Theorie geliefert werden. Es 
scheint zunachst nicht notig zu sein, einen weiteren Term einzufiihren, 
der dem inneren Drehimpuls Rechnung tragt, da dieser mit der Magneti- 
sierung M iiber das gyromagnetische Verhaltnis verkniipft ist. Nun kann 
aber das gyromagnetische Verhaltnis selbst vom Magnetfeld H abhangen, 
und tiberdies hat man zu erwarten, daB die Verkniipfung von o und M 
im Nichtgleichgewicht nicht mehr dieselbe ist wie im Gleichgewicht. Wir 
werden deshalb den inneren Drehimpuls Vo im Volumen V als eine 
zusatzliche extensive Variable im Sinne der Thermodynamik betrachten. 
Ihr spezifischer Wert ist o/g, und die thermodynamisch konjugierte 
Variable sei A. Wir nennen sie Affinitat; ihre Bedeutung wird spater 
ersichtlich werden. Damit ist die Gibbssche Gl. (2.1) zu erweitern in 


1 1 
du —Tds—Pd a EdD +H dB +A-d(olo). (2.2) 


Die Maxwellsche Theorie gibt keine Auskunft dariiber, ob bei Dichte- 
anderungen der Faktor 1/0 etwa vor dB bzw. dD zu stehen hat oder in 
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das Differential hineinzunehmen ist. Diese Unbestimmtheit ist jedoch 
bedeutungslos, da sie sich nur in der Bedeutung des thermodynamischen 
Drucks P auBert. 

Gl. (2.2) beschreibt die Anderung der spezifischen inneren Energie 
beim Ubergang zwischen zwei benachbarten gehemmten Gleichgewichts- 
zustanden. Eine Aufhebung der Hemmung hat zur Folge, da® o den 
durch die Magnetisierung und das gyromagnetische Verhiltnis be- 
stimmten Gleichgewichtswert annimmt und damit zur abhangigen 
Variablen wird. Beim Ubergang zwischen zwei ungehemmten Gleich- 
gewichtszustanden gilt (2.2) ohne das Drehimpulsglied. Im ungehemm- 
ten Gleichgewicht verschwindet also die Affinitat A. 

An Hand von (2.2) lassen sich einige allgemeine Aussagen iiber die 
Abhangigkeiten zwischen den elektromagnetischen Feldstarken und A 
und 6 machen. Es ist jedoch zweckmaBig, vorher ein anderes thermo- 
dynamisches Potential einzufiihren, derart, daB an Stelle der letzten 
drei Terme in (2.2) 


_E.dD—M.dH+-+A-de Ca 
oO QO 

auftritt. Die Magnetisierung M ist mit der magnetischen Induktion B 

und mit der magnetischen Feldstarke H in der bekannten Weise 


B=, (H+™M) (2.4) 


verkniipft. f» ist die Permeabilitat des Vakuums. dw ist, wenn wir s 
und o festhalten, ein vollstandiges Differential in den Variablen D, H, oc. 
Die Funktion uw selbst ist skalar und daher nur von den mit D, H, o zu 
bildenden Invarianten abhangig. Besitzen die Molekiile des fluiden 
Mediums ein Symmetriezentrum, so sind die einzigen modglichen In- 
varianten D?, H?, H-o, o?. Daraus folgt bereits, daB die Vektoren A 
und M linear von den Vektoren H undo abhangen. Daher gilt allgemein 


A-(H x M) =0. (2.5) 


Im ungehemmten thermodynamischen Gleichgewicht ist A =0 und 
M=,yH, o=y!M= . 7H. (2.6) 


yz ist die magnetische Suszeptibilitat, y das gyromagnetische Verhaltnis. 
Beide kénnen von g, s, H? und D? abhangen. Wir setzen im. Gleich- 


gewicht 


1S 
NI 
= 


oH =y'y=y, ( 
do/dH =yp + H?y'=y,, ( 


i) 
& 


wobei mit y’ die Ableitung nach dem Argument 3 H? gemeint ist. 
10* 
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Im Nichtgleichgewicht sind, wie bereits erwahnt, M und A lineare 
Funktionen von 6 und H/, und es ist E eine lineare Funktion von D. Alle 
auftretenden Koeffizienten kénnen von allen Invarianten abhangen. 
Wir beschranken uns nun auf Zustande, die nahe am ungehemmten 
thermodynamischen Gleichgewicht liegen. Dann ist o—yH klein, und 
es ist zweckmiBig, an Stelle der obengenannten Invarianten den gleich- 
wertigen Invariantensatz D?, H?, H-(6—ypH), (6 —yH)? zu wahlen. 
Aus (2.2) folgt dann unter Vernachlassigung von Gliedern mindestens 
zweiter Ordnung in o—yH 


M =7H +0, (o—pH) + ((6—yH) -H)H, (2.9) 
A =a, (6 —yH) + a4((6 — pH) -H) I. (2.10) 


Ferner gilt streng 
E=_D (2.41) 
E 


mit einer Dielektrizitatskonstanten ¢, die allgemein neben s und @ von 
allen Invarianten abhangen kann. 

Die Koeffizienten «, bis x, hangen entsprechend der Naherung nicht 
mehr von den Invarianten ab, dies —yH enthalten. Beachtet man, daB 
(2.3) ein vollstandiges Differential in den Variablen H und a ist, so findet 
man mit (2.7) und (2.8) 


1 4 [A 1 L 
i= = cae C= (<- = al Mo % + = coe (2.42) 


Soll die Beziehung yo=M auch im Nichtgleichgewicht bestehen 
bleiben, so muB nach (2.9) gelten 


OO ==, OO. (2.13) 


Wir werden von den damit eintretenden Vereinfachungen der 
thermodynamischen Beziehungen jedoch keinen Gebrauch machen. 


Wie in der Thermodynamik der irreversiblen Prozesse iiblich und 
begriindet, werden wir die thermodynamischen Eigenschaften auch im 
Nichtgleichgewicht, insbesondere also auch bei Bewegungen, noch als 
giiltig annehmen. Dabei ist jedoch auf zwei Punkte besonders zu achten. 
Als elektromagnetisches Feld in den thermodynamischen Zustands- 
gleichungen hat man nicht das Feld im bewegten Volumenelement vom 
raumfesten Koordinatensystem aus zu wahlen, sondern jenes Feld, 
welches ein mit dem betrachteten Volumenelement mitbewegter Be- 
obachter feststellt. Dieses ist itber eine Lorentz-Transformation zu be- 
rechnen, welche das betrachtete Volumenelement auf Ruhe transfor- 
miert. Des weiteren ist zu beachten, daB eine eventuelle Rotation des 
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Volumenelementes durch eine solche Lorentz-Transformation im all- 
gemeinen nicht beseitigt werden kann. Man mu8 daher damit rechnen 
da8 zur thermodynamischen inneren Energie, die fiir ein nichtrotierendes 
System untersucht wurde, und zur kinetischen Energie noch ein Anteil 
hinzutritt, der von der Drehung des inneren Drehimpulses infolge der 
makroskopischen Drehung herriihrt. Als Beitrag zur Energiedichte ist 
aus dimensionellen Griinden der Ausdruck 


Bo-rotv (2.14) 


mit emer verfiigbaren numerischen Konstanten f nahegelegt. Wir 
kénnen jedoch von diesem Beitrag zur Energiedichte absehen, wenn wir 
den Energie-Impulstensor des inneren Drehimpulses von BELINFANTE!, 
der iibrigens auch anders begriindet werden kann, zugrunde legen. Er 
ist quellenfrei und gibt daher keinen Beitrag zu den Bewegungsgleichun- 
gen. Im ibrigen fihrt er auf Bf = —1. 


3. Die Bilanzgleichungen fiir Masse, Impuls, Energie und Entropie 


Da der innere Drehimpuls eng mit der Magnetisierung verkniipft ist, 
k6nnen wir nicht umhin, das Vorhandensein von elektromagnetischen 
Feldern in den Erhaltungssatzen zu beriicksichtigen. Nur die Kontinui- 
tatsgleichung bleibt davon unberiihrt. Sie lautet 


do Sabet oh 
ae OOO; (3.1) 


unter d/dt wird die substantielle Differentiation verstanden. 


Beim Ansatz der Bewegungsgleichung begegnet uns bereits die 
Schwierigkeit, daB die klassische Hydrodynamik und die Maxwellschen 
Gleichungen in ihren Transformationsgesetzen nicht vertraglich sind. 
Es bleibt uns daher nur iibrig, uns auf Stromungsgeschwindigkeiten zu 
beschranken, die klein sind gegen die Lichtgeschwindigkeit, die Trans- 
formationsgesetze der elektromagnetischen Feldstarken beim Ubergang 
zu einem anderen Inertialsystem in erster Naherung zu verwenden und 
nachtraglich solche Glieder zu streichen, welche neben den Feldstaérken 
oder deren Differentialquotienten noch die Geschwindigkeit als Faktor 
enthalten. Eine systematische Behandlung, welche sich von vornherein 
auf den Boden der speziellen Relativitatstheorie stellt, kann solche 
Naherungsannahmen entbehren. Eine solche ist in emem allgemeineren 
Zusammenhange gegeben worden (s. Abschn. 6). 

Wir schreiben die Bewegungsgleichung des fluiden Mediums in der 
iiblichen Weise, wobei wir die Komponentendarstellung bevorzugen, 


dv; +3 


1 BELINFANTE, F, J.:. Physica, Haag 6, 887 (1939). 


OW;p 
Ox, 
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Hier und spiter fiihren wir die Konvention ein, wonach tiber einen lau- 
fenden Index, der zweimal in einem Produkt vorkommt, von 1 bis 3 zu 
summieren ist. Der Tensor w,, ist der Drucktensor, der neben dem 
thermodynamischen Druck und dem Reibungsdruck auch noch den 
elektromagnetischen Spannungstensor enthalt. Er gibt die pondero- 
motorische Kraft des Feldes auf das fluide Medium. 

Die Anderung der inneren Energie ergibt sich aus der bekannten 
Gleichung id 
Gp 


= 0s (3.3) 


Oxp, ' 0%; 

J, ist der Energieflu8 ohne konvektiven Anteil. Er setzt sich aus dem 

WarmefluB und einem vom Feld herriihrenden Beitrag zusammen. 
Durch Einsetzen von (3.3) und (3.1) ergibt sich die Entropiebilanz- 


gleichung zunachst in folgender Gestalt 


ds é FO 4 iy Ve 

05 +a WIN Tegel ripe, 2) 
otras ea ae pate Ov 
AES dt Teer oe nee 


Mit den Strichen an den elektromagnetischen Feldstarken haben wir 
angedeutet, daf nicht das wirkliche Feld an der betreffenden Stelle 
einzusetzen ist, sondern das Feld, wie es ein mit dem Volumenelement 
mitbewegter Beobachter miBt. Es gilt in erster Naherung 


ESP 20 CB. B'=B——vxE, 
(3.5) 


D'=D+-—0xH, H'=H—vxD. 


Es ware nicht richtig, die rechte Seite von (3.4) als Entropieproduk- 
tion zu deuten. Man wiirde sonst im homogenen, isothermen und ruhen- 
den System auch durch Feldanderungen eine Entropieproduktion er- 
halten, wahrend doch fiir hinreichend langsame, d.h. reversible Feld- 
anderungen das Integral tiber H’- dB’ und iiber E’- dD’ fiir Kreispro- 
zesse verschwindet. Unsere Meinung ist, daB nur den Erhaltungssatzen 
irreversible Prozesse mit einer wohldefinierten Entropieproduktion zu- 
geordnet sind; das elektromagnetische Feld gibt keen direkten Beitrag 
zur Entropieproduktion, sondern nur auf dem Weg iiber die von ihm 
beeinfluBten oder erzeugten irreversiblen Prozesse. In der Entropie- 
produktion sind in unserem Falle daher nur Terme mit ¢(1/T)/éx, und 
dv,/C x, enthalten sowie ei Zusatz, der dem inneren Drehimpuls Rech- 
nung tragt. Dies bedeutet, daB die Terme in (3.4), welche das elektro- 
magnetische Feld enthalten, in geeigneter Weise in den tibrigen Termen 
untergebracht werden miissen, bevor wir aus (3.4) den Entropieflu8 und 
die Entropieproduktion ablesen. 
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Dies gelingt, wenn wir vom nichtkonvektiven EnergiefluB J; den 
Poyntingschen Vektor, wie er im Ruhesystem gemessen wird, abspalten. 
Durch Umordnen und Vernachlassigungen der oben begritndeten Art 
erhalten wir dann aus (3.4) 


d fa 1 . . ‘ } if 
Gee mala We sle xH),) = aaiE xB) 2 -(4) + 
+ = [P6i,— wi, — HB, — E;D, + 6,(B-H+E-D)) 5% ER eis) 
Le bes ; 
BiG ae 


4. Die Bilanzgleichung des Drehimpulses 


Wir fiihren zunachst den Einheitstensor dritter Stufe ¢;,, ein, dessen 
nicht verschwindende Komponenten die Werte haben 


€123 €231 €312 A, €132 €o13: = £303 — — 1. (4.1) 


Damit lassen sich die Komponenten des a4uBeren Produkts zweier Vek- 
toren a, b als €;;; a0, schreiben. Aus der Bewegungsgleichung (3.2) 
folgt durch vektorielle Multiplikation mit dem Radiusvektor und leichte 
Umformung 

Q _ (Ex Xp v}) = a (Er41 Nk Wim) + €j417 &,; = 0. (4.2) 
Dies ist die Bilanzgleichung des Drehimpulses. ¢;,),v, ist der spezifische 
Drehimpuls der Bewegung; ¢;,;%,W),, Kann als FluB des Drehimpulses 
(ohne Konvektion) gedeutet werden. Das letzte Glied verschwindet 
genau dann allgemein, wenn w,,;=w,, ist. Nur in diesem Falle driickt 
(4.2) einen Erhaltungssatz fiir den Drehimpuls der Bewegung aus. Um- 
gekehrt folgern wir, da w,; nicht mehr symmetrisch sein kann, wenn 
Austausch zwischen Drehimpuls der Bewegung und innerem Drehimpuls 
erfolgt. Aus der Erhaltung des Gesamtdrehimpulses kénnen wir jedoch 
schheBen, da 


Q . Z 5 oe Lig — Ein 1 Oe = 0 (4.3) 
ist. 2, ist ein Tensor, der den Flu8 des inneren Drehimpulses (ohne 
Konvektion, also Diffusion des inneren Drehimpulses) darstellt. Die 
Summe der beiden Gln. (4.2) und (4.3) ist nun die mathematische For- 
mulierung eines Erhaltungssatzes fiir den Gesamtdrehimpuls mit der 
Dichte or x v. Unter Beriicksichtigung von (4.3) 1aBt sich nun die 
Gl. (3.6) fiir die Entropieproduktion nochmals umschreiben in 


ds Gly , , = = jPy Se oy : 
04 2) EU xB), —2n A) | UE xB lg (G}+ 


eae =| ty +, (50 + £41 Ai). 


Ox, ie Ox 


(4.4) 
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4 


Hierin bedeutet 
P, = P6,;,— 0, —H,B, —E,D, + (E-D + H-B) 0;,. (4.5) 


uh 


Die Umformung in (4.4) war dadurch méglich, daB ED, nach (2.11) 
ein symmetrischer Tensor ist und da ¢;,;H;B,A, nach (2.5) ver- 
schwindet. Es ist zweckmaBig, den Tensor P,, in einen symmetrischen 
Anteil P’, und einen antisymmetrischen Anteil P%, =} ¢;,,B zu zer- 
legen. Dann lautet der letzte Term der rechten Seite von (4.4) 

1 Gg ak Wi eras OVp ay a 6 

eRe + (gt +o ela ees =P: (A rot v), (4.6) 
wobei der Vektor P aus den Komponenten P,, P,, BP, aufgebaut ist. Aus 
der Definition von P folgt nach (4.5) 


F, = — & 5) (x, + 2, B;) (4.7) 


v 


und nach (4.3) schlieBlich 


1 


d 6; é 
P, =— &,,H, B,— ae . ey Z| ae 


dod: a 
= lo(M x HF); Ora oa | 


5. Die phanomenologischen Gleichungen 


Die rechte Seite von (4.4) kann nun als Entropieproduktion gedeutet 
werden. Sie hat die Gestalt emer Summe von Produkten von Fliissen 
und thermodynamischen Kraften. Ersichtlich verschwinden im Gleich- 
gewicht alle Krafte. Das gleichzeitige Verschwinden der Fliisse muB8 
man fordern, damit die Entropieproduktion bei kleinen Abweichungen 
vom Gleichgewicht nicht negativ wird. Die phanomenologischen Glei- 
chungen sind bei kleinen Abweichungen vom Gleichgewicht lineare 
Beziehungen zwischen den Fliissen 


A BGM eee PP (5.1) 
und den zugeordneten Kraften 
fi ra) ZN 4 Ou; (OUp 1 4 
grag Sy ek ene fe ! Ox; 1 Z [4 2 rote). pe) 


Die Koeffizienten in diesen linearen Beziehungen sind Zustandsfunktio- 
nen, also Funktionen von s, 9, D, B,o. Bei den vorausgesetzten kleinen 
Gleichgewichtsabweichungen kann die Abhadngigkeit von 6 vernach- 
lassigt werden. Die Koeffizienten in den phanomenologischen Glei- 
chungen koénnen Skalare, Vektoren oder Tensoren sein, die aus D und H 
aufgebaut sind. Wir sehen davon ab, die allgemeinsten Ansitze aufzu- 
zeigen und beschrénken uns auf den Fall eines praktisch ruhenden 
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Mediums mit gleichférmiger Temperatur und ortsunabhangiger Affini- 
tat A. Dann bleibt nur die phanomenologische Gleichung zwischen 


P =)MxH— (5.3) 


[s. (4.8)] und A (den Faktor 1/T kénnen wir weglassen). Wir haben also 
eine lineare Funktion des Vektors A anzusetzen, wobei noch die Vek- 
toren E und H etwa verfiigbar sind. Sehen wir vonder Abhangigkeit von 
der Richtung von E ab, so ist der allgemeinste Ansatz dieser Art 


— “9 + pM x H =a,A +4,(4-H)H. be 


Die phanomenologischen Koeffizienten a, und a, kénnen Funktionen von 

E? und H? sein. Damit die Entropieproduktion nicht negativ wird, 

haben sie die Ungleichungen 

zu erfiillen. ee (5.5) 
Wir setzen nun fiir M und A die Ausdriicke (2.9) und (2.10) ein und 

erhalten 


d 
Hom 8 x H =— 4,a,(6—yH) | 


(5.6) 
(a; 4 + aya, 4 DfEE) (ic SUE) | 


Dies ist eine Verallgemeinerung der Blochschen Gleichung mit einer 
longitudinalen Relaxationszeit t, und einer transversalen Relaxations- 
zeit T,. Sie sind definiert durch 


= = (a, + H? ay) (%3 + H?a4) as + H? as) (0 + Ha), (5.7) 


1 


Up Y 


Damit laBt sich dann (5.6) in der vereinfachten Gestalt 


ao ee fos —wH)-H)H (5. 
ei nto x a (6 —y Hf) = =| ((o pH) ) (5.9) 
schreiben. 


Die thermodynamische Stabilitaét verlangt, daB +, und 1, beide 
positiv sind; dies fiihrt unter Beriicksichtigung von (5.5) auf 


Woy > 0. yy (oy + 2x) > 0. (5.10) 


Fiir das Verhaltnis der transversalen zur longitudinalen Relaxa- 
tionszeit ergibt sich 


% =" (14m ike ata (5.14) 


Ty ey 1 
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Dieses Verhaltnis wird also durch drei Faktoren bestimmt, von denen 
der erste bei konstantem y das Verhaltnis der Suszeptibilitat zur diffe- 
rentiellen Suszeptibilitat ist. Der zweite Faktor enthalt nur die thermo- 
dynamischen GréBen « und «,, der dritte Faktor enthalt nur die phano- 
menologischen Koeffizienten a, und dg. 

Wir nehmen an, da die transversale Relaxationszeit im Grenzfall 
H 0 nicht unendlich wird und daB w von Null verschieden bleibt. Dann 
folgt aus (5.8) a,-- 0, %,+-0. Unter dieser Voraussetzung werden die 
longitudinale und die transversale Relaxationszeit nach (5.11) fiir H 0 
einander gleich, da dann y,— yp. 

Der Spezialfall der Blochschen Gleichung ergibt sich mit den An- 
nahmen (2.13), also mit «, =y, % =0. Die entsprechenden Vereinfachun- 
gen sind an den verstehenden Gleichungen leicht verzunehmen. 


6. Erganzungen und Verallgemeinerungen 


Wir haben darauf verzichtet, die phanomenologischen Gleichungen 
in voller Allgemeinheit niederzuschreiben. Dies kann in bekannter 
Weise durchgefithrt werden. Es ist nur zu beachten, da die phanomeno- 
logischen Koeffizienten im Prinzip von allen Zustandsvariablen, d.h. 
von s, 0, E, H,o abhangen konnen. Von der Variablen 6 kann man bei 
den hier betrachteten klenen Abweichungen vom thermodynamischen 
Gleichgewicht allerdings absehen. Aber auch so bleibt noch eine sehr 
groBe Mannigfaltigkeit von Termen und méglichen Quereffekten, da 
die phanomenologischen Koeffizienten auch Vektoren und Tensoren 
sein kénnen, die man aus FE und H aufbauen kann. Das Curiesche Gesetz, 
wonach im isotropen Medium beispielsweise ein Vektor linear nur von 
emem Vektor abhangen kann, gilt ja nur dann, wenn keine anderen 
Vektoren fiir die Formulierung eimer solchen Abhangigkeit zur Ver- 
fiigung stehen. In unserem Falle kénnte etwa der Vektor J — EK’ x H’ 


00; OvVp ners = - 
sehr wohl auch von dem Tensor ron ac ee namlich tiber den Vektor 
00; Cup, nae i 
t Bag aie Dae abhangen 


Wir wollen hier nicht naher darauf eingehen, ob solche Terme von 
einer zu beriicksichtigenden GréBenordnung sind, sondern nur einige zu 
erwartende oder prinzipiell mégliche Effekte aufzdhlen. Ein solcher 
Effekt ist die Diffusion des inneren Drehimpulses (Spindiffusion) und 
als Quereffekt eine Thermodiffusion des inneren Drehimpulses. Auch 
Quereffekte zwischen der Diffusion des inneren Drehimpulses und der 
inneren Reibung kénnen bestehen, obwohl sie vermutlich ebenso schwer 
beobachtbar sein diirften wie die chemische Viskositat. 


Ein interessanter Effekt, der in unseren Gleichungen enthalten ist, 
ist die Kerninduktion in einem mit einer Winkelgeschwindigkeit w 
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gleichformig rotierenden fluiden Medium; dann ist A— rot v =A—w. 
Ftir hinreichend kleine Winkelgeschwindigkeiten kénnen die thermo- 
dynamischen Beziehungen des Abschnitts 2, die kleine Gleichgewichts- 
abweichungen und damit kleine Affinitat A voraussetzen, durchaus noch 
angewandt werden. Dieser Fall ist im iibrigen wohl zu unterscheiden von 
dem des rotierenden Koordinatensystems im ruhenden Medium. 

Mehrere Verallgemeinerungen der entwickelten Theorie sind leicht 
durchzufiihren. Solche sind die Ubertragung auf elastische Materialen 
und auf Medien, die mehrere Komponenten enthalten, aber auch auf 
Medien mit mehreren zu unterscheidenden Zustanden des inneren Dreh- 
impulses. 

Eine wichtige Verallgemeinerung ist die relativistische Formulierung 
der gegebenen Theorie. Erst sie gibt eine konsistente Vereinigung der 
Maxwellschen Gleichungen mit den dynamischen Eigenschaften des 
Mediums und erlaubt die Berechtigung der gemachten Vernachlassigun- 
gen zu priifen. Wir geraten damit in wichtige andere Fragestellungen, 
beispielsweise in die Diskussion, ob der Abrahamsche oder der Min- 
kowskische Energieimpulstensor des elektromagnetischen Feldes der 
richtige ist. Mit diesen Fragen haben wir uns an anderer Stelle ausein- 
andergesetzt ?. 


2 MEIXNER, J.: Relativistic Thermodynamics of Irreversible Processes in a 
One Component Fluid in the Presence of Electromagnetic Fields. Report, 1961. 
The Radiation Laboratory, Department of Electrical Engineering, The University 
of Michigan. 
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Herstellung und Nachweis polarisierter 
Elektronenstrahlen durch zweimalige Streuung 
von Gliihelektronen kleiner Energie (1—2 keV) 
an Hg-Atomstrahlen * 

Von 
H. DEICHSEL 
Mit 8 Figuren im Text 
(Eingegangen am 24. Juni 1961) 

Beams of electrons of low energy (1 to 2 keV) are elastically scattered twice by 


atomic beams of mercury. A maximum intensity asymmetry of 2000=31+5 
was observed for double 90° scattering of 1500 eV electrons. 


A. Einleitung 


Nach verschiedenen, fehlgeschlagenen Versuchen anderer Autoren 
stellten erstmalig SHULL, CHASE und Myers? einen polarisierten Elek- 
tronenstrahl her. Hiermit wurde die Mottsche Theorie iiber die Elek- 
tronendoppelstreuung an schweren Kernen bei hoheren Elektronen- 
energien bestatigt, d.h., der Spin des Elektrons an freien Elektronen 
nachgewiesen. Diese Untersuchungen sind inzwischen von mehreren 
Autoren fortgefithrt worden, woriiber der zusammenfassende Bericht 
von ToLHoEK? Auskunft gibt. 

Weniger beachtet wurde bisher dagegen eine theoretische Arbeit von 
Massey und Mour?, die eine Erweiterung der Mottschen Streutheorie 
auf kleine Elektronenenergien darstellt. Massey und Mour gingen vom 
Hartree-Feld des Atoms aus und fanden iiberraschenderweise, daB bei 
kleinen Elektronenenergien und zweimaliger Streuung unter 90° wesent- 
lich ausgepragtere Polarisationseffekte auftreten sollten, als die von Mott 
fiir hohere Energien errechneten und bisher gemessenen. In einer neueren 
Arbeit benutzten Mour und Tassie‘ ein durch Exponentialfunktionen 
angenahertes Streufeld und untersuchten im Energiebereich von 0,9 bis 
121 keV auch die Abhangigkeit der Intensitatsasymmetrie vom Streu- 
winkel (Fig. 1). Die von Massey und Mour berechnete Intensitats- 


* Herrn Professor Dr. K. BEcHERT zum 60. Geburtstag gewidmet. 

1 SHULL, C.G., C.T. CHasE and F.E. Myers: Phys. Rev. 63, 29 (1943). 

2 ToLHOEK, H.A.: Rev. Mod. Phys. 28, 277 (1956). 

3 Massey, H.S.W., and C.B.O. Monr: Proc. Roy. Soc. Lond. A 177, 341 (1941). 
4 Mone, C.B.O., and L. J. Tassiz: Proc. Phys. Soc. Lond. A 67, 711 (1954). 
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asymmetrie hangt offenbar mit den Interferenzerscheinungen zusammen, 
die im Gebiet kleiner Elektronenenergien auftreten: starke Abhangigkeit 
der Winkelverteilung der gestreuten Elektronen — auch bei groBen 
Streuwinkeln — von der Elektronenenergie. 

Die unter 90° gestreute Intensitat steht bei MASSEY und Mour im 
Nenner eines Ausdrucks fiir die GréBe der Intensitatsasymmetrie. Da- 
nach ware ein Maximum r 
der Asymmetrie fiir eine Hee 
Elektronenenergie zu er- 
warten, bei der die Winkel- sy 
verteilung der gestreuten 
Elektronen ein Minimum 
bei 00° besitzt. Dieser 22 Wee ede 
Zusammenhang bestatigt 4, 
sich in den vorliegenden 
Messungen. 

Eine wesentliche Schwie- 
rigkeit bei dieser Messung 


H./Yasséy und C. Yor 
7947 


40 


70 


PUG 6 CO Wl te Te ae 
x 10° Elektronenenergie 


bildete der zuverlassige a 
Nachweis einer geringen 
Intensitat von elastisch 

: C/Towr und L. TASSIE 
gestreuten Elektronen klei- 7956 
ner Energie (einige Elek- =a 


H/tassty und C./T0HR 
7947 


tronen pro Sekunde), die 
zwangslaufig durch die Rea- 
lisierung der Forderungen 
von Motr bzw. MAssEyY CT EERE oi 


780° 


und Mourauftrat, namlich: Streuwinkel O 
a) Einzelstreuung, b) Streu- 
ung an schweren Kernen, 
c) nur elastische Streuung. 
Da eine Nachbeschleuni- 
gung der Elektronen zwecks 
Registrierung mit Zahlroh- 
ren im vorlegenden Fall 


b 


Fig. 1. Errechnete prozentuale Intensitatsasymmetrie nach 
zweimaliger elastischer Streuung an Goldatomen bei kleinen 
Elektronenenergien. a Als Funktion der Elektronenenergie 
nach Massey und Mour (Hartree-Feld; 2 x 90°-Streuung). 
2x 90°-Streuung an Gold. b Als Funktion des Streuwinkels 
nach Mower und Tassie (durch Exponentialfunktionen ange- 
nahertes Streufeld; Doppelstreuung an Gold. Elektronenenergie 
1950eV) 


eine schwer zu kontrollierende Fehlerquelle dargestellt hatte, erfolgte der 


Nachweis mit Sekundarelektronenvervielfachern. 
Zu a): Die Einzelstreuung von 1 bis 2 keV-Elektronen laBt sich nicht 


mehr an Folien durchfiihren, da Elektronen dieser Energie auch die 
diinnsten, noch herstellbaren Folien nicht durchdringen. Deshalb wurden 
Atomstrahlen als Streuer benutzt. Ihre ,,regelbare Teilchendichte™ 
gibt die Méglichkeit, prinzipiell Stérungen durch Vielfachstreuung aus- 


zuschalten. 
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Zu b): Sowohl Massey und Mone als auch Mour und Tassie fiihrten 
ihre Rechnungen fiir das Goldatom durch. Wie sich in Vorversuchen 
zeigte, bereiten aber Polarisationsversuche mit Goldatomstrahlen als 
Streuer wegen des kleinen Dampfdruckes von Gold erhebliche experi- 
mentelle Schwierigkeiten. Daher wurde Quecksilber verwendet, das sich 
durch ein zusatzliches 6s-Elektron in der P-Schale vom Goldatom 
unterscheidet. 

Zu c): Die Trennung der elastisch gestreuten Elektronen von den 
unelastisch gestreuten und von Sekundarelektronen erfolgte mit Hilfe 
einer elektrostatischen Einzellinse. 


B. Versuchsanordnung 


Die Rezipienten fiir Streustufe I und Streustufe II bestanden aus 
Messing und wurden jeder fiir sich auf etwa 10-6 Torr evakuiert. Wie 
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Fig. 2. Ma8stabliche Skizze der Versuchsanordnung in Aufsicht. Erdfeldkompensation, elektrische 
Versorgung und Zusatzgerite sind nicht mit eingezeichnet 


die maBstabliche Skizze in Fig. 2 zeigt, war die Streustufe II nur durch 
den Verbindungskanal mit einer Blende von 9 mm @ fiir die gestreuten 
Elektronen aus StreustufeI zu erreichen. Durch deise MaBnahme 


| 
. 
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wurden die im Streuraum der Stufe I entstehenden Ionen und UV- 
Quanten weitgehend vom Streuraum der Stufe II ferngehalten. Die 
Elektronenkanone in Streustufe I konnte um die Achse des Hg-Atom- 
strahls geschwenkt werden. Diese Anordnung gestattete, apparativ 
bedingte Asymmetrien zu kontrollieren, vgl. C 4. Im Zentrum der 
Streustufe I] befand sich ein Hg-Atomstrahl gleicher Art wie in Stufe I. 
Die an diesem unter dem festen Streuwinkel von 90° elastisch gestreuten 
Elektronen wurden mit dem SEV WEST (0°) und SEV OST (180°) 
gleichzeitig registriert. Hierdurch war die Méglichkeit gegeben, bei der 
Berechnung der Intensitatsasymmetrie 200 6 Dichteschwankungen von 
Atomstrahlen und Elektronenstrahl zu eliminieren, vgl. C 4. Bevor die 
Elektronen die erste Dynode der beiden SEV erreichten, durchliefen sie 
je einen Analysator, der aus einem Blendensystem (Offnungswinkel 1°), 
aus einer elektrostatischen Linse und einem elektrischen Transversalfeld 
von 60° bestand. Die beiden Analysatoren waren symmetrisch gebaut. 
Mit dem Kafig in Streustufe II wurde die Intensitat des Streustrahls aus 
Stufe I kontrolliert. Die Achsen der Analysatoren bildeten miteinander 
einen Winkel von 180° und mit der Atomstrahlachse und der Achse des 
Verbindungskanals emen Winkel von 90°. 


1. Streustufe I (Fig. 3). Die Elektronenkanone (Kathode und ,,Weh- 
nelt-Zylinder’* auf gleichem negativen Potential, alle anderen Blenden 
geerdet) saB auf dem drehbaren Arm R, der die Zuleitungen aufnahm und 
als Abschirmung diente. Der Elektronenstrahl verlie8 die Kanone durch 
einen Kanal mit Blenden von 6mm @, besa einen Offnungswinkel von 
6° und wurde bei 90°-Stellung (,WEST und OST) in einem Kafig 
aufgefangen (vgl. Fig. 2). 

Der Hg-Atomstrahl trat aus einer Diise* aus und besa im Streuraum 
etwa 1cm Durchmesser**. Nach Verlassen des Streuraums gelangte 
der Hg-Atomstrahl in einen wassergekiihlten, vernickelten Kupfer- 
zylinder, aus dem er kondensiert zum Siedegefa8 zuriickfloB. Das in den 
Streuraum ragende Rohrende mit der Diise trug auBen eine Abschirmung 
aus Mo-Blech und befand sich in der Achse eines mit fliissiger Luft 
gekiihlten Mantels. Diise und Elektronenkanone lieBen sich so justieren, 
daB fiir jeden EinschuBwinkel die Achsen von Elektronenstrahl und 
Atomstrahl sich senkrecht schnitten. 


2. Streustufe II (Fig. 2). Die elektrostatische Einzellinse lieB nur 
elastisch gestreute Elektronen durch. Die Linsenmittelblende (2 x 24 mm?) 
war mit der Kathode der Elektronenkanone verbunden und konnte bis 


* Vorversuche zeigten, daf die Form einer , Abschmelzstelle“, wie sie im 
Vakuumrohrenbau iiblich ist, groBe Ahnlichkeit mit einer Lavaldiise besitzt. 

xk Geschatzt aus GrdBe der Leuchtzone, die bei Einschu8 von Elektronen 
ziemlich scharf begrenzt war. 
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zu 15 V gegen Kathode negativ gemacht werden. Eintrittsblende und 
Austrittsblende (beide 1 x 8 mm?) waren geerdet. Da bei Elektronen- 
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Fig. 3. MaBstabliche Skizze der Streustufe I. Das Siedegefa8 fiir Quecksilber ist nicht mit eingezeichnet 


streuung an Quecksilber der kleinste Energieverlust durch Anregung der 
Resonanzlinie 4,9 eV betragt, wurde das Potential der Mittelblende stets 
so gewahlt, daB die Linse fiir Elektronen mit mehr als 4 eV Energie- 
verlust einen Elektronenspiegel darstellte. Wegen der gemeinsamen 
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Speisung der elektrostatischen Linsen und der Elektronenkanone aus der 
gleichen Spannungsquelle wirkten sich eventuelle Schwankungen dieser 
Spannungsquelle auf die DurchlaBeigenschaften der elektrostatischen 
Linsen nicht aus. Uber Einzelheiten der Konstruktion und der Funktion 
der verwendeten Linsen vgl. KEcK und DEIcHSEL®. 

Das elektrische Transversalfeld von 60° (Sollkreisradius r = 22,5 mm) 
verhinderte den Eintritt von Ionen und Lichtquanten in den SEV. 

Der Sekunddrelektronenvervielfacher war nach Angaben von ALLEN® 
gebaut. Damit seine Nachweisempfindlichkeit sich infolge des Rest- 
dampfdruckes von Hg_ nicht 
anderte, wurden die Cu-Be- 
Dynoden kraftig oxydiert (Aus- 24000 
beutefaktor etwa 2,5 bei 220 V). 


26000 


: : 20000 
Die notwendige Gesamtverstar- 
kung von 108 bis 107 wurde mit $ 7a00 
15 Stufen erreicht. Der Elek- § 

S 72000 


troneneinschuB erfolgte durch 
einen feldfreien Kanal (vgl. 8000 
Fig. 2), der zusammen mit der 
ersten Dynode auf Erdpotential 
lag. Der SEV lieferte am 
Ausgang Spannungsimpulse vee Strah/strom der Primarelektronen 
etwa 100 mV. Die Ausgangs- Fig. 4. Elastische 2 x 90°-Elektronenstreuung (500 eV) 
impulse des SEV liefen ttber ‘eMart, Zante vn SEV WEST nd 
einen Kathodenfolger, passier-  ¢lektronen. O-O—O SEV WEST, e—e—e SEV OST 
ten ein Differenzierglied und 

wurden nach 10?-facher Verstarkung elektronisch gezahlt. Die Zahl- 
dauer programmierte ein elektronischer Zeitgeber. 

Die Ansprechwahrscheinlichkeiten der beiden SEV gingen grund- 
satzlich nicht in die spatere Messung ein (vgl. Abschnitt C1). Totzdem 
war es wiinschenswert, daB sie wenigstens annahernd iibereinstimmten. 
Wie weitgehend dies der Fall war, ist aus Fig. 4 zu ersehen, in der als 
Beispiel die Zahlrate von SEV WEST und SEV OST fiir 500 eV-Elek- 
tronen nach zweimaliger 90°-Streuung als Funktion der Stromstarke 
der Primarelektronen in Streustufe I aufgetragen sind. Die Differenz 
zwischen den Zahlraten von SEV WEST und SEV OST betrug danach 


4%. 


4000 


C. Auswertung der Versuchsdaten, Fehlerbetrachtungen 


Fig. 5 und die nachfolgenden Angaben sollen zeigen, wie die Intensitats- 
asymmetrie aus den MeBwerten ermittelt wurde und wie grofs dabei der MeB- 


fehler war. 
5 Keck, K., u. H. DEICHSEL: Optik 17, 401 (1960). 
6 ALLEN, J.S.: Rev. Sci. Instrum. 18, 739 (1947). 
Z. Physik. Bd. 164 11 


DOL GC EWR GB 20 25 30x 70®A 


162 H. DEICHSEL: 


1. Definitionen: W = Zahlrate des SEV WEST 
O = Zahlrate des SEV OST 


Indizes: w und o betreffeu die Stellung der Elektronenkanone in Stufe I, vgl. Fig. 5 


5 = MaB fiir eventuell vorhandene Asymmetrie infolge Polarisation 


ae apparativ bedingte Asymmetrie WEST i Stated 


apparativ bedingte ‘Asymmetrie OST 


(iiber apparativ bedingte Asymmetrien in Stufe I vgl. C 4). 
2. MeBwerte (nach Abzug des Nulleffektes): 
We Ge Onna 2 One 
wobei . 
Wet (0) ea OF, Baie a 
Wy 10 (1 (0) 1 Ot Of (en) 
3. Zur Auswertung: Wir bilden den Ausdruck 


W, 4@-0, iy ta A le 


a-O},  W, GUC Mien, 1—0 
hieraus folgt fiir 6: 
Ve eats 
“YA +t 


und fiir den iblicherweise aufgetragenen Ausdruck fiir die prozentuale Intensitats- 
asymmetrie: 


aise lA! Bena 
y4A+1 

4. Apparativ bedingte Asymmetrien durch WEST- oder OST-Stellung der 
Elektronenkanone in Stufe I konnten durch Messung derjenigen in StufeI ge- 
streuten Elektronenmenge festgestellt 

ey ® ee) peillale 7-5 (776) werden, die durch den Verbindungs- 
kanal in die Stufe II eintrat; der Kafig 
in Stufe II wurde bei dieser Messung 


WEST OST durch den SEV OST mit Analysator 
ersetzt. 

@ Der Vergleich der Streuintensitat 

Index W Lnaex 0 fir WEST- bzw. OST-Stellung der 

Fig. 5. Zur Auswertung der Versuchsdaten Elektronenkanone liefert: a) die Fixie- 


rung des Streuwinkels @ = 0° auf der 
Winkelskala. (Korrektur etwa 1°); b) die durch WEST- und OST-Stellung der Elek- 
tronenkanone apparativ bedingte Asymmetrie in Stufe II. Sie betrug etwa 4%. Diese 
Asymmetrie tritt aber bei allen Messungen auf und fallt bei der Berechnung von A 
in erster Naherung heraus; sie 4ndert namlich nur den statistischen Fehler infolge 
einer Anderung der Zahlrate. (Der statistische Fehler der einzelnen MeBwerte war 
<6%.) AuGerdem fallen auch Schwankungen der Teilchendichte der Hg-Atom- 
strahlen und des primaren Elektronenstrahls bei der Berechnung von A in erster 
Naherung heraus. 
Bei Drehung der Elektronenkanone erhalt man die Winkelverteilung der in 
Stufe I elastisch gestreuten Elektronen*. (Beispiel in Fig. 6.) Solche Winkel- 
* Die vollstandige Wiedergabe der Winkelverteilungen fiir Hg wird demnachst 


gemeinsam mit Winkelverteilungen an anderen schweren Atomen durch E. REI- 
CHERT erfolgen. 


Herstellung und Nachweis polarisierter Elektronenstrahlen 163 


verteilungen wurden bereits von ARNoT? in Hg-Dampf, aber nur bis 800 eV ge- 
messen. Im Uberschneidungsbereich (500 bis 800 eV) stimmen die Winkelvertei- 
lungen mit den hier gemessenen iiberein, woraus hervorgeht, daB es sich auch in 
der vorliegenden Arbeit um Streuung am Einzelatom handelt. 
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Fig. 6. Winkelverteilung der am Hg-Atomstrahl gestreuten Elektronen als Funktion der Elektronenenergie, 
Die Teilchendichte im Hg-Atomstrahl betrug etwa 2 x 10 cm=3 


5. Elektroneneinzelstreuung in den Hg-Atomstrahlen. Damit nach zweimaliger 
Streuung gentigend Intensitat fiir die Messung der Polarisation iibrig blieb, wurde 
in den Hg-Atomstrahlen mit einer Teilchendichte von etwa 10!4cm~° gearbeitet. 
Das wiirde der Dicke einer ,,Hg-Folie von etwa 0,1 monoatomaren Lagen“ ent- 
sprechen, wodurch in dem benutzten Streuwinkelbereich Einzelstreuung gewahr- 
leistet ist. 


6. Dev Nulleffekt. Der reine Nulleffekt der SEV betrug etwa 30 Impulse pro 
Minute. Er erhdhte sich auf etwa 65 Impulse pro Minute, wenn alle Betriebsspan- 
nungen der MeBapparatur auBer der Heizspannung fiir die Kathode eingeschaltet 
waren. Bei laufendem Elektronenstrahl anderte sich dann der Nulleffekt praktisch 
nicht mehr (Zunahme <2%). 


? Arnot, F.L.: Proc. Roy. Soc. Lond. 130, 655 (1931). 
Ais 
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D. MeBergebnisse 
Die Intensitatsasymmetrie 200 6 nach zweimaliger elastischer Elektro- 
nenstreuung wurde a) als Funktion der Elektronenenergie und b) als Funk- 


tion des Streuwinkels 
gemessen. Die Existenz 
der gefundenen Intensi- 


30 


h-e—e-—-e—e 


tatsasymmetrie wurde 
durch Kontrollexperi- 
mente gesichert, bei 


denen durch Anderung 
nur eines Parameters die 
Polarisation verschwin- 


20 


det,z. B.durch Anderung 
der Elektronenenergie 
oder des Streuwinkels. 

Fig. 7 zeigt die Ab- 
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Fig. 7. Elastische 2 x 90°-Elektronenstreuung an Hg-Atomstrahlen. 
Intensitatsasymmetrie 2006 als Funktion der Elektronenenergie 
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Fig. 8. Elastische 2 x 90°-Elektronenstreuung an Hg- 
Atomstrahlen. Intensitatsasymmetrie 2006 als Funk- 
(Parameter: 


tion des Streuwinkels in Streustufe I 
Elektronenenergie) 


ee 06-4 


hangigkeit der Asymme- 
trie 2006 von der Elek- 
tronenenergie fiir den 
festen Streuwinkel 90 = 
90°. Die Kurve erreicht 
fiir 1500 eV-Elektronen 
ein Maximum mit 2006 
= 31 +5und fallt im untersuch- 
ten Energiebereich zu kleineren 
und gréBeren Elektronenener- 
gien hin ziemlich steil ab. Fiir 
1500 eV-Elektronen hegt aber 
das Minimum der Winkelvertei- 
lung gerade bei 90° (vgl. Fig. 6). 

Fig. 8 zeigt 2006 fiir 1500 eV- 
und 1800 eV-Elektronen als 
Funktion des Streuwinkels O in 
Stufe I. Der Streuwinkel in Stu- 
fe II betrug bei allen Messungen 
90°. Im untersuchten Winkel- 
bereich durchlauft 200 6 fiir 1500 
eV-Elektronen ein deutliches 
Maximum bei 90°, wahrend fiir 
1800 eV-Elektronen die Winkel- 
abhangigkeit von 200 6 wegen 
des kleineren Polarisationsgra- 
des, vgl. Fig. 7, nur schwach in 
Erscheinung tritt. 
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E. Zusammenfassung 


Die Untersuchung hat gezeigt, daB auch im Gebiet kleiner Elek- 
tronenenergien Elektronenpolarisation einwandfrei nachweisbar ist. Die 
bei gr6éBeren Elektronenenergien iiblichen Streufolien miissen allerdings 
durch Atomstrahlen und die Zahlrohre durch Sekundarelektronenver- 
vielfacher ersetzt werden. Ferner mu8 eine Trennung der elastisch 
gestreuten Elektronen von den unelastisch gestreuten Elektronen durch- 
gefiihrt werden, die bei gr6Beren Energien nicht erforderlich ist. Nach 
zweimaliger elastischer 90°-Streuung an Hg-Atomstrahlen wurde eine 
maximale Intensitatsasymmetrie von 31-+5 fiir eine Elektronen- 
energie von 1500 eV gefunden: also fiir diejenige Elektronenenergie, fiir 
die die Winkelverteilung der an Hg gestreuten Elektronen bei 90° ein 
Minimum besitzt. Der gemessene Wert von 2006 ist etwa doppelt so 
groB wie die bisher gemessenen Intensitaétsasymmetrien fiir 2 x 90°- 
Streuung bei gréBeren Elektronenenergien. Die Ergebnisse der vor- 
hegenden Arbeit lassen sich nicht direkt mit den theoretischen Kurven 
von Massey und Mour und Mone und Tassie in Fig. 1 vergleichen, da 
diese Kurven fiir die Streuung an Gold gerechnet wurden; sie miissen 
fiir Quecksilber modifiziert werden. 


Herrn Professor Dr.-Ing. R. Kotratu danke ich fiir die Anregung zu dieser 
Arbeit und fiir zahlreiche Diskussionen, Herrn Dipl.-Phys. E. ReicHErr fiir tat- 
kraftige Hilfe bei der Durchfthrung der Arbeit. 

Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danke ich fiir die Bereitstellung eines 
Diskriminators und eines 5 kV-Netzgerates, dem Bundesministerium fiir Atom- 
kernenergie und Wasserwirtschaft fiir die Uberlassung eines elektronischen Zahl- 
gerates mit Drucker. 
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Aus dem IT. Physikalischen Institut der Universitat Gottingen 


Zum experimentellen Nachweis 
von Zweiquantenzerfall beim 0+-0+-Ubergang des Zr” 
Von 
H. LANGuHorrF und H.-H. HENNIES 
Mit 4 Figuren im Text 
(Eingegangen am 4. Mai 1961) 


With a scintillation coincidence spectrometer it has been tried to detect double 
quantum emission in the 0t-0* transition of the first excited level of Zr, An effect, 
probably due to double quantum emission gives 2-107 for this decay mode. 
This level is reached by f-decay of Y9°. From a measurement of the positron an- 
nihilation radiation it follows, that (3,4-+0,4)-10-° pairs deexciting this level 
are created per /-decay of Y%. 


1. Einleitung 


Angeregte Niveaus von Atomkernen zerfallen gewohnlich durch 
Emission von y-Quanten, Konversionselektronen oder bei geniigend 
groBer Energie von Elektron-Positron-Paaren. AuBerdem ist die gleich- 
zeitige Emission von zwei y-Quanten mit kontinuierlichem Energie- 
spektrum mdglich, deren Gesamtenergie gleich der Ubergangsenergie 
ist. Die Wahrscheinlichkeit fiir diesen ProzeB ist allerdings im allge- 
meinen um GréBenordnungen kleiner. 


Theoretische Vorhersagen fiir die Haufigkeit eines solchen Zwei- 
quantenzerfalls wurden schon frith von GOPPERT-MAYER! und SAcus? 
gemacht. Nach den Ergebnissen neuerer Arbeiten von GRECHUKHIN?, 
EICHLER und JAKoB4 und EICHLER? erschienen experimentelle Unter- 
suchungen zu dieser Frage wiinschenswert. 


Fiir den experimentellen Nachweis des Zweiquantenzerfalls kommen 
in erster Linie Zerfalle in Frage, bei denen der direkte y-Ubergang stark 
verzogert, oder durch Auswahlregeln véllig verboten ist. Bei M 4- 
Ubergingen von Xe™!™ und Ba®?™ haben ALVAGER und RypE® und 
BEuscH’ inzwischen Effekte gefunden, die durch Zweiquantenemission 


1 GOPPERT-MAYER, M.: Ann. Physik 9, 273 (1931). 

2 Sacus, R.G.: Phys. Rev. 57, 194 (1940). 

* GRECHUKHIN, D.P.: J. Exp. Theor. Phys. 5, 846 (1957). 

4 EICHLER, J., u. G. JaKos: Z. Physik 157, 286 (1959). 

> EICHLER, J.: Z. Physik 160, 333 (1960). 

° ALVAGER, T., and H. RypeE: Phys. Rev. Letters 4, 363 (1960); — Ark. Fysik 
17, 535 (1960). 

? Beuscu, W.: Helv. phys. Acta 33, 363 (1960). 
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gedeutet werden kénnen. Untersuchungen von McCattum u. Mitarb.® 
an einem £2-Ubergang des C!? fiihrten zu einem negativen Ergebnis. 

Bei 0-0-Ubergangen ist die direkte Emission nur eines y-Quants 
vollig verboten. 0*-0--Ubergange waren zum Nachweis des Zweiquan- 
tenzerfalls besonders geeignet, sind aber bisher nicht bekannt. 0*-0*- 
Ubergange treten zwar haufig auf, sind aber meist von zahlreichen an- 
deren Zerfallen begleitet. NEssIn® untersuchte den 0*-0*-Ubergang des 
3,35 MeV-Niveaus vom Ca*? und erhielt fiir einen méglichen Zweiquanten- 
zerfall eine obere Grenze 
von 0,6% aller Zerfalle. _, Sr® 280 

Von den anderen 7 
bisher bekannten 0*-0*- 
Ubergangen bietet der 
Zerfall des ersten ange- 
regten Niveaus des Zr 
die relativ besten Vor- 
aussetzungen zum ex- 
perimentellen Nachweis 
des Zweiquantenzerfalls. 
Dieses angeregte 0*-Ni- 
veau liegt bei 1,73 MeV 
und wird in 1,15 -104 0% 
aller f-Zerfalle dese x? Fig. 1. Zerfallsschema des Sr®°—Y®° 
erreicht. Hauptsachlich 
zerfallt das Y% in das Grundniveau des Zr (Fig. 1). Das angeregte 
O*-Niveau zerfallt direkt in das Grundniveau unter Emission von 
Konversionselektronen oder Elektron-Positron-Paaren. Fiir das Auf- 
treten von Zweiquantenzerfall wird von EICHLER und JAkoB‘ ein 
maximaler Wert von 6% aller Zerfalle des Niveaus angegeben, wah- 
rend sich aus den Rechnungen von GRECHUKHIN? etwa 5 -10~ fiir 
diesen Wert ergeben. 


BHT OVO) Om 
7,73 MeV 


(34404) 10 Poarbilag. 
(8,747,7):10 *Konversion 
2,26 MeV 


2. Apparatur und Nachweismethode 


Um die von der Zweiquantenemission stammenden y-Quanten von 
den sehr viel haufigeren durch die f-Teilchen erzeugten Bremsquanten 
zu trennen, wurde ein Szintillations-Koinzidenzspektrometer benutzt- 
Das Y-Préparat befand sich zwischen zwei 5cm@ xX 5cm NaJ. 
Kristallen. Als Multiplier fand der Typ RCA 6810 A Verwendung. Die 
benutzte elektronische Apparatur ist in Fig. 2 als Blockschaltbild dar- 
gestellt. Es handelt sich im Prinzip um eine iibliche ,,Schnell-Langsam*- 


8 McCatium, G. J., D.A. BRoMLEY and J.A. KUEHNER: Nuclear Phys. 20, 382 


(1960). 
9 NEssIN, M.: CU (PNPL)-201 (1960). 


168 H. Lancuorr und H.-H. HENNIEs: 


Anordnung. Die schnelle Koinzidenz hatte ein Auflosungsvermogen 
von 5 - 10° sec. 

Im Falle einer Koinzidenz werden die beiden Tore J und IJ geéffnet, 
so daB die linear verstarkten Impulse von den beiden Multipliern in den 
Additionskreis gelangen kénnen. Die koinzidenten Impulse werden in 
diesem Kreis addiert, das entstehende Summenspektrum wird mit einem 
256 Kanal-Impulshéhenanalysator aufgenommen. 


SY ga 68104 
= is 


Lleiabschirmung ( SS 
Wes 
L 
6364 


b68N6 
Schnelle 
Koinz/denz 


Zweig I Zweg I 


Verstarker 


Additions- 
Kreis 


Linkana/- 
Liskriminator| 


Lmpuls- 
Schreiber 


Fig. 2. Versuchsanordnung und Blockschaltbild der elektronischen Apparatur. GréSe der NaJ-Kristalle: 
5cem x 5cm @. Abstand des Praparats von jedem Kristall: 4,5 cm 


256 Kana/~ 
Diskriminato) 


Gelangen nun die beiden vom Zweiquantenzerfall stammenden 
y-Quanten in die Na J-Kristalle und werden dort beide durch Photo- 
effekt nachgewiesen, so miiBte sich das als eine Linie bei der Ubergangs- 
energie 1,73 MeV im Summenspektrum zeigen. Da der Nachweis nicht 
vollstandig durch Photoeffekt erfolgt, sollte auSerdem im Summenspek- 
trum unterhalb dieser Energie eine breite Compton-Verteilung erschei- 
nen, deren Flache von der GréS8enordnung der Linienflache sein miiBte. 

Bilden die beiden Nachweisgerate einen Winkel von 180° miteinander, 
so erscheint im Summenspektrum auBerdem noch eine Linie bei 1,02 MeV, 
die von den beiden 511 keV y-Quanten der Positronenvernichtungs- 
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strahlung aus dem Zerfall des 1,73 MeV Niveaus durch innere Paar- 
bildung herstammt. Ein in einer solchen Anordnung aufgenommenes 
Summenspektrum gibt Fig.3 wieder. Das Fehlen einer Linie bei 
1,73 MeV zeigt bereits, wie wenig intensiv der Zweiquantenzerfall im 
Vergleich zur inneren Paarbildung auftritt. Fiir den Nachweis des Zwei- 
quantenzerfalls ist es jedoch giinstiger, die NaJ-Zahler unter einem 
Winkel von 100° anzu- 

ordnen. Dadurch wer- 6000 
den unerwiinschte Tor- 
offnungen weitgehend 
ausgeschaltet, die durch 
die zahlreichen Koinzi- 
denzen von der Vernich- 4000 


5000 


tungsstrahlung verur- %& 
sacht werden. Anderer- S 
seits ist der Abstand der § 9200 
Na J-Zahler groB genug, < 
um durch — geniigend 

2000 


Blei zwischen den Zah- 
lern Koinzidenzen durch 
Streuung eines y-Quants 7000 
von einem Na J-Kristall 
in den zweiten zu ver- 


. 0 NO POR ERY Fp DA BR 20 SID PORROIS PAPAS 
hindern. ” 05 70 75 20 25 30 
Die fiir die Messung Energie (MeV) 
benutzte Apparatur ist Fig. 3. y-Summenspektrum des Y®, entstanden durch Addition der 
schematisch in Fig.2 dar- in den beiden NaJ-Kristallen von zwei y-Quanten gleichzeitig er- 


zeugten Impulse. Die Zahler standen unter einem Winkel von 180°, 
gestellt. Das Ansprech- daher tritt bei 1,02 MeV eine Linie auf, die von der Vernichtungs- 
‘ A 5 trahlung der durch innere Paarbildung entstandenen Positronen her- 

ver nderApparatur °* 8 
ee PP ruhrt. Das Spektrum beginnt erst bei etwa 650 keV, da y-Quanten 


wurde durch Aufnahme mit kleiner Energie nicht registriert wurden 

des Summenkoinzidenz- 

spektrums eines Na??-Praparats bekannter Starke (Summenlinie bei 
4,276 +0,511 =1,79 MeV) bestimmt, das an die Stelle des Y°°-Praparats 
gebracht wurde. 

Obwohl ohne Praparat nur zwei echte Koinzidenzen pro Minute auf- 
traten, die von Hoéhenstrahlung und natiirlicher Radioaktivitat der 
Umgebung stammen, zeigte es sich bei den Messungen doch, da8 dieser 
Untergrund insbesondere im interessierenden Bereich des Summenspek- 
trums stark st6érte. Da eine Abschirmung der Zahler mit Blei und Beton 
vollig unwirksam blieb, wurde der eine Na J-Kristall mit einem Fliissig- 
keitsszintillator als Antikoinzidenzabschirmung umgeben, dessen Impulse 
ein Offnen der Tore J und JJ verhinderten. Mit dieser Anordnung konnte 
die Zahl der Untergrundkoinzidenzen auf ein Drittel vermindert werden. 


Teilchen { Kanal 
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3. Experimente 
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Als Praparat wurde Y* verwendet, das sich im radioaktiven Gleich- 
gewicht mit Sr® befand. Es hatte eine Starke von 370 uC und befand 


sich in einer 0,8 cm dicken Plexiglaskapsel. 


Um zufallige Koinzidenzen durch die besonders bei niedrigen Ener- 
gien zahlreichen Bremsquanten zu unterdriicken, wurden vor den beiden 


2600 


Na J-Zahlern Bleiabsorber 
von 1mm _ Dicke ange- 


2600 bracht. AuBerdem wur- 
den die Impulsformer 
Dam! (s. Fig. 2) so eingestellt, 
daB nur y-Quanten mit 
2200 , 
Energien oberhalb 330 keV 
2000 Koinzidenzimpulse ausl6- 
sen konnten. Durch die- 
= ses Abschneiden geht nur 
7600 ein geringer Teil der durch 
Zweiquantenzerfall ent- 
ie stehenden y-Quanten fiir 
7200 den Nachweis verloren, 
da vorausgesetzt werden 
7000 darf, daB8 bei einem 0*- 
Sah 0*-Ubergang unter Zwei- 
oh quantenemission das ent- 
600 stehende kontinuierliche 
ad y-Spektrum ein Inten- 
ss sitatsmaximum bei der 
200 halben zur Verfiigung 
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Ge 


Uo 2,0 30 
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Fig. 4. Summenspektrum des Y*°, gemessen bei Anordnung der 
Zahler unter einem Winkel von 100°. Von den gemessenen Werten 
sind bereits nattirlicher Untergrund und zufallige Koinzidenzen 
abgezogen. Die punktierte Kurve gibt das berechnete Spek- 
trum wieder, das durch die gleichzeitige Emission von zwei 

Bremsquanten entsteht 


stehenden Ubergangsener- 
gie besitzt. 


Das Spektrum der 
koinzidenten und addier- 
ten Impulse der beiden 
Na J-Zahler wurde 100 Std 
lang gemessen. Nach je 
8 Std wurden alle Funk- 


tionen der Apparatur kontrolliert und eine Energieeichung vorge- 
nommen. Um von diesem Spektrum das durch zufallige Koinzidenzen 
entstehende Spektrum abziehen zu kénnen, wurde das Summenspek- 
trum der zufalligen Koinzidenzen dadurch bestimmt, daB die Impulse 
in einem Zweig der schnellen Koinzidenzstufe verzogert wurden. Zur 
Kontrolle dieser Methode wurde dieselbe Messung wiederholt, indem 
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der eine NaJ-Zahler in einigen Metern Abstand von der eigentlichen 
Apparatur aufgebaut und mit einem zweiten Sr®-Y®-Praparat gleicher 
Starke bestrahlt wurde. Ferner wurde das Summenspektrum der 
Koinzidenzen des Untergrundes, der durch Hohenstrahlung und natiir- 
liche Radioaktivitaét entsteht, aufgenommen. 


Fig. 4 zeigt als Ergebnis das Summenspektrum der y-Quanten vom 
Sr*°-Y% nach Abzug der zufalligen Koinzidenzen und des Untergrundes. 
Es zeigt sich, daB dieses Spektrum bei einer Energie von 1,8 MeV 
endet. Bei 1,5 und 1,7 MeV treten Abweichungen vom sonst glatten 
Verlauf der Kurve auf, die méglicherweise durch Photo- und Compton- 
Effekt von durch Zweiquantenzerfall entstandenen y-Quanten gedeutet 
werden kénnen. Im Energieintervall von 1,65 bis 1,80 MeV, in dem die 
vom Zweiquantenzerfall herriihrende Summenlinie liegen miiBte, wurden 
in dem unkorrigierten Spektrum 400 Koinzidenzen beobachtet, davon 
stammen 100 vom Untergrund und 200 von zufalligen Koinzidenzen. 


4. Diskussion 


Fiir die insgesamt in 100 Std gemessenen verbleibenden 100 Ko- 
inzidenzen im Energiebereich zwischen 1,65 und 1,80 MeV gibt es 
folgende Erklarungsméglichkeiten: 


1. Zweiquantenzerfall beim 0*-0*-Ubergang des Zr. 


2. Zerfall des 0*-Niveaus des Zr® iiber eine schwache unbekannte 
yy-Kaskade oder aber ein yy-Kaskadenzerfall einer radioaktiven Ver- 
unreinigung des Praparats. 


3. Gleichzeitige Emission zweier Bremsstrahlungsquanten bei der Ab- 
bremsung der vom Zerfall des Y® stammenden Elektronen mit einer 
Maximalenergie von 2,2 MeV. 


4. Streuung von Bremsquanten von einem NaJ-Kristall in den 
anderen. 


Um die Méglichkeit zur Erklarung der Koinzidenzen durch eine 
yy-Kaskade zu untersuchen, wurde bei der Messung des Summenspek- 
trums gleichzeitig das Spektrum der Impulse des Zweiges J aufgezeich- 
net, und zwar jeweils nur dann, wenn die Summe der Impulse von I 
und II gerade etwa 1,7 MeV ergab. Im Rahmen der MeBgenauigkeit 
lieB sich kein Linienspektrum feststellen. 


Die Emissionswahrscheinlichkeit zweier Bremsstrahlungsquanten 
bei der inneren und duBeren Abbremsung eines Elektrons wurde ahnlich 
der von Breuscu® angegebenen Naherungsmethode berechnet. Nach 
Beriicksichtigung der Form des B-Spektrums des Y% und der geometri- 
schen Daten der Apparatur wurde das in Fig. 4 punktiert eingezeichnete 


AP? H. Lancuorr und H.-H. HENNIES: 
Summenspektrum ausgerechnet. Durch diesen Effekt erklart sich zwar 
recht gut das Auftreten der vielen Koinzidenzen bei kleinen Energien, 
fiir die Koinzidenzen im Energiebereich oberhalb 1,5 MeV ist durch die 
doppelte Emission von Bremsstrahlung praktisch kein Beitrag zu er- 
warten. Nicht eindeutig ausschlieBen laBt sich allerdings die Méglich- 
keit, daB sich zu einer solchen Bremsstrahlungskoinzidenz mit kleiner 
Summenenergie zufallig ein weiteres Bremsquant hoher Energie addiert 
und so indirekt durch doppelte Bremsstrahlungsemission eine Summen- 
koinzidenz von 1,7 MeV Energie vorgetaéuscht wird. Dagegen spricht 
allerdings, daB oberhalb von 1,8 MeV keine Koinzidenzen mehr beob- 
achtet wurden. 


Abschatzungen zeigen, daB die Streuung von Bremsquanten von 
einem NaJ-Kristall in den anderen mit nennenswerter Wahrscheinlich- 
keit Summenkoinzidenzen nur im Energiebereich unterhalb von 1 MeV 
ergibt. 


Zusammenfassend kann danach festgestellt werden, daB die Mes- 
sungen gewisse Anzeichen fiir das Auftreten von Zweiquantenzerfall 
des 0*-Niveaus beim Zr® zeigen, daB aber ein eindeutiger SchluB nicht 
gezogen werden kann. Unter der Annahme, daB die gefundenen 100 Ko- 
inzidenzen durch Zweiquantenzerfall entstanden, kann mit dem Ansprech- 
vermogen der Apparatur ausgerechnet werden, da das 0*-Niveau des 
Zr zu (2,3-+1,5)-10% durch Zweiquantenzerfall zerfallt*. Dieser 
Rechnung liegt zugrunde, da das 1,73 MeV-Niveau des Zr® zu 30% 
durch Paarbildung zerfallt, in 1,15 - 10-4 aller Y%-Zerfalle erreicht wird, 
und die beiden y-Quanten des Zweiquantenzerfalls eine Winkelvertei- 
lung von 1 + cos? haben. Der Wert fiir die Haufigkeit der Paarbildung 
ist der Messung von NEssIN® entnommen, der fiir das Verhaltnis von 
Konversionselektronenemission zu Paaremission angibt: Nyony /Npaar = 
2,38 +0,08. Die absolute Zahl der pro f-Zerfall des Y® auftretenden 
Paare wurde von GREENBERG und DeEvuTscH!® zu (3,6 +0,9) -107-> und 
von YUASA u. Mitarb.4 zu (5,4-+0,8)-10°5 gemessen. Durch eine 
quantitative Auswertung der in Fig. 3 wiedergegebenen MeBkurve wurde 
die Wahrscheinlichkeit fiir die Entstehung eines Paares (nachgewiesen 


* Anmerkung bei der Korvektur: Inzwischen erschien eine Arbeit von Goro- 
DETZKy et al. in Compt. Rend. 252, 1132, nach der dieses 0+-Niveau zu 1,4 - 10-3 
unter Emission von zwei y-Quanten zerfallt. Eine weitere Untersuchung von 
RybeE et al. ergab fiir das Verhaltnis von Zweiquantenemission zu Elektronen- 
konversion 1,6 - 10~% (erscheint demnachst in Phys. Rev. Lett.). Die Ubereinstim- 
mung dieser Ergebnisse mit unseren wird noch besser, wenn berticksichtigt wird, 
da®B mit verschiedenen Werten fiir das VerhAltnis Nxony./Npaar gerechnet wurde. 

10 GREENBERG, J.S., and M. Deutscn: Phys. Rev. 102, 415 (1956). 

1 Yuasa, T., J. LABERRIGUE-FROLow and L. FEuvrals: J. Phys. Radium 18, 
498 (1957). 
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durch die Positronenvernichtungsstrahlung) pro f-Zerfall des Y% noch- 
mals bestimmt. In Ubereinstimmung mit GREENBERG und DeutscH” 
ergab sich der Wert (3,4-+0,4) - 10° Paarzerfalle/6-Zerfall. 

Zusammen mit dem von NESSIN® angegebenen Intensitatsverhaltnis 
fir Paarbildung und Konversionselektronenemission beim Zerfall des 
1,73 MeV-Niveaus des Zr® ergibt sich, daB dieses Niveau beim f-Zerfall 
desi¥0s7100(4515 s6045) “4100 erreichtewird? 

Fiir die Haufigkeit des Zweiquantenzerfalls vom 0*-Niveau des Zr 
ergibt sich so eine obere Grenze von 4-107. 


Fir die Forderung dieser Arbeit und wertvolle Diskussionen danken wir Herrn 
Professor Dr. A. FLAMMERSFELD sehr. Gleichzeitig gilt unser Dank dem Bundes- 
ministerium fiir Atomkernenergie und Wasserwirtschaft und dem Lande Nieder- 
sachsen fiir die zur Durchfiihrung dieser Untersuchung bereitgestellten Mittel. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Tubingen 


Vermessung der Lamb-Verschiebung 
des 3*S1-Zustandes 
gegeniiber dem 3*P:-Zustand am Wasserstoffatom 
Von 
HANS KLEINPOPPEN 
Mit 8 Figuren im Text 
(Eingegangen am 4. Mai 1961) 


Mit einer Atomstrahl-Resonanzapparatur wurde die Verschiebung des 3?S;-Zustan- 
des gegeniiber dem 3?Ps-Zustand am Wasserstoffatom vermessen. Durch Einstrah- 
lung der Wasserstoff-Lyman-Lg-Linie konnte der 3°Pi-Zustand der Atome eines 
Wasserstoff-Atomstrahls bevélkert werden. Gleichzeitig wurde ein elektrischer 
Dipol-Resonanziibergang zwischen dem 3?Pi- und dem 3?S1-Zustand induziert. 
Der Nachweis des Resonanziiberganges geschah auf Grund der Abnahme der rela- 
tiven Zahl der metastabilen Wasserstoffatome im 2?S1-Zustand, der durch Zerfall 
des 37P1-Zustandes bevélkert wurde. Als Detektor fiir die metastabilen Wasser- 
stoffatome diente der von Lams und RETHERFORD angegebene Oberflachendetektor. 
Der gemessene Abstand der Terme 3?P: und 37S; ergab sich in Frequenzeinheiten zu 


On (3 a) a 3* Py) exp = (3113562 5,7) MHz*, 


5 d 
in Ubereinstimmung mit dem von Harriman theoretisch ermittelten Wert 
Oy (37S1 — 37P1)theor = (314,690 + 0,047) MHz und auBerdem mit der von Lams 
und WILcox experimentell bestimmten Verschiebung des 32S:-Terms gegeniiber 
dem 37. Pi Vern fiir das Deuterium-Atom dp (3 *S4 —3 Pidexp = (31 5,30 + 0,80) MHz, 
die theoretisch zu dp (37S4 — 3°P3)theor = 315,34 MHz errechnet wurde. 


I. Einleitung 


Neben der genauen Vermessung des g-Faktors von freien Elektronen 
gehért die Vermessung der Verschiebung (Lambshift) des 2,S,-Terms 
gegentiber dem 2P,-Term des Wasserstoffatoms zu den genauesten ex- 
perimentellen Tests der quantenelektrodynamischen Effekte. Die dies- 
beziiglichen Messungen von LamB u. Mitarb.! fiihrten dazu, daB die 
beobachtete Energiedifferenz zwischen dem 2S;- und dem 2 P,-Zustand 
des Wasserstoffatoms mit der Theorie auf etwa 5 - 10-9 der Bindungs- 
energie dieser Zustande genau iibereinstimmt. Die inzwischen durch- 


* Der hier angegebene Fehler setzt sich aus dem dreifachen mittleren quadra- 
tischen Fehler, aus systematischen Korrekturen und dem Eichfehler zusammen. 
Naheres s. Abschnitt IV. 

1 Lams jr., W.E., and T.M. SanpErs jus Phys) Reva 119 1901 (1960) 5 dor 
tige FuBnote 4 enthalt ein vollstandiges Verzeichnis der Lambshift-Messungen 
bei n= 2, FuBnote 3 zitiert die theoretischen Berechnungen. 
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gefiihrten Berechnungen® der Lambshift fiir Hauptquantenzahlen 1, 
die gréBer als m =2 sind, machten eine experimentelle Untersuchung 
bei »=3 wiinschenswert. In der vorliegenden Arbeit wird iiber eine 
Hochfrequenzmethode zur Vermessung der Energiedifferenz zwischen 
den Zustanden 3 S, und 3 P, des Wasserstoffatoms berichtet®. 


II. Theoretische Uberlegungen 


a) Beschreibung der verwendeten V ersuchsmethode 


Um auf Grund einer Hochfrequenz (kiinftig abgekiirzt HF)-Methode 
die Energiedifferenz zwischen dem 3P- und dem 3S,-Niveau des 
Wasserstoffatoms vermessen zu k6n- ; 
nen, ist die Erzeugung eines még- yp se 
lichst groBen Besetzungsunterschie-  { Si, SUT Lis on 
des beider Niveaus eine wichtige get en. h 
Voraussetzung. Eine Moglichkeit zur -- 252 ae 
Erzeugung eines solchen Besetzungs- 
unterschiedes besteht darin, atoma- 
ren Wasserstoff mit der Wasserstoff- 
Resonanzlinie-Lyman-L, (A=1026A) 
zu bestrahlen, wodurch der 3P,-  t__ Sry 
Zustand bevoélkert wird (Fig. 1); Fig. 1. Termschema des Wasserstoff-Atomspek- 
wahrend der 3 S,-Zustand praktisch — trums bis zur Hauptquantenzahl n=3. Bevol- 


e : whi id kerung des 3 P,-Zustandes durch Einstrahlung 
unbevolkert bleibt. Der so erzielte  ,., Lg-Linie und spontaner Zerfall des 3P\- 


Besetzungsunterschied beider Ni- Zustandes. (Ordinate nicht mafstabsgerecht) 
veaus kann durch einen resonanten 

HF-Ubergang bis zu einem bestimmten Grade ausgeglichen werden, 
und die Resonanzfrequenz laBt sich vermessen, falls man einen Detek- 


tor fiir diesen ProzeB besitzt. 
Die entscheidenden Gesichtspunkte zur experimentellen Durchfih- 


rung dieser Uberlegungen sind: 

4. die Erzeugung von atomarem Wasserstoff, der die Lyman-L,- 
Linie (kiinftig L,; genannt) absorbieren soll; 

2. die Herstellung einer intensiven Lichtquelle fiir die Emission der 
L,-Linie ; 

3. der Nachweis fiir den gewiinschten HF-Resonanziibergang. 

Da atomarer Wasserstoff infolge der groBen Rekombinationsverluste 
an den Wanden nicht in einem Gefa8 aufbewahrt werden kann, kommt 


70,2 


2 HarRRIMAN, J.M. [Phys. Rev. 101, 594 (1956) ], berechnete den Abstand zwi- 
schen dem 3 Sy-Term und dem 3Py-Term des Wasserstoffatoms zu (314,690 -- 
0,047) MHz. 

3 Auszugsweise vorgetragen auf dem Kolloquium fiir Hochfrequenzphysik in 
Hirschegg, Kleines Walsertal, Osterreich, Oktober 1960. 
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als Méglichkeit zur Durchfiihrung des Experimentes eine Atomstrahlan- 
ordnung in Frage. Wie bei allen Experimenten, bei denen HF- Ubergange 
in angeregten Zustanden induziert werden, laBt sich aus Intensitats- 
griinden der Resonanznachweis nicht durch direkte Rtickwirkung auf 
den HF-Sender durchfiihren. Der Nachweis des HF-Uberganges bei 
der unten beschriebenen Apparatur beruht auf folgenden Uberlegungen: 
auf Grund der bekannten Ubergangswahrscheinlichkeiten zerfallt ein in 
den 3 P,-Zustand angeregtes Wasserstoffatom nach einer mittleren Ver- 
weildauer von 5,4-10-®sec unter Aussendung der Balmer-Linie H, in 
den metastabilen 2S,-Zustand und unter Aussendung der L,-Linie in 
den Grundzustand; das Verhaltnis der Zahl der Ubergange dieser beiden 

Prozesse* .betragt 4127,5- - Daren 


Exp die Einstrahlung der L,-Linie er- 

|. psome | Bt ome —> zeugt man folglich metastabile 
| Wasserstoffatome im 2 S;-Zustand, 

| | dessen Lebensdauer bei Abwesen- 

Detektor é : ; 

Lp heit elektrischer und magneti- 


Fig. 2, Schema der Versuchsanordnung. €yypistdie SCher Felder nach der Theorie 
elektrische HF-Feldstarke, die im Resonanzfall den etwa 40714 sec betragt 5 Induziert 
elektrischen Dipoliibergang zwischen dem 3 P;- und : ie , : 
dem 35 -Zustand induzieren soll. H* pen ietact man nun gleichzeitig mit der Ein- 
die Wasserstoffatome im metastabilen 2S1-Zustand strahlung der L,-Linie einen elek- 

trischen Dipolresonanziibergang 
vom 3 P,- zum 3 S,-Zustand, so nimmt die Zahl der metastabilen Wasser- 
stoffatome wieder. ab, da gema8 der Ubergangsregeln der 3 S,-Zustand 
nicht in den 2,-, sondern iiber die kurzlebigen 2 P- Zustinde in den 
Grundzustand zerfallt. Mit einem Detektor fiir die relative Zahl der 
metastabilen Atome kann dann der HF-Ubergang von 3 P, nach 3 S, auf 
Grund der Abnahme der Zahl der metastabilen Atome nachgewiesen 
und folgende Anordnung gewahlt werden (Fig. 2): Ein ausgeblendeter 
H-Atomstrahl wird am gleichen Ort sowohl der L,-Strahlung als auch 
der den Dipoliibergang induzierenden elektrischen HF-Feldstarke aus- 
gesetzt, und die Anderung der Zahl der auf eine MeBplatte aufprallenden 
metastabilen Atome soll den Resonanzvorgang anzeigen. 


b) Abschatzung der Mindestleistung einer Lampe fiir die L»-Strahlung 


Setzt man voraus, daB zum Ausgleich eines Besetzungsunterschiedes 
zwischen dem 3 P;- und dem 3 S;-Zustand auf Grund eines elektrischen 
Dipoltiberganges die erforderliche HF-Feldstarke groB genug ist, so kann 


4 Handbuch der Physik, Bd. 24, Teil I, S. 444. Berlin: Springer 1933. 

> SHAPIRO, J., and G. BREIT: Phys. Rev. 113, 179 (1959). Experimentell er- 
hielten W.L. Firz, R.T. BRackmMann, D.G. HumMMER und R.F. STEBBINGS als 
untere Schranke fiir die Lebensdauer des 2 S1- Zustandes den Wert 2,4» 1073sec 
[Phys. Rev. 116, 363 (1959)]. 
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aus der Kenntnis des Absorptionskoeffizienten der L,-Strahlung in atoma- 
rem Wasserstoff, der Intensitat des Atomstrahls und der Empfindlichkeit 
des verwendeten Detektors abgeschatzt werden, ob das nach der obigen 
Methode geplante Experiment aus Intensitatsgriinden durchfiihrbar ist. 
Die in der Zeit At relative Zunahme der Zahl der durch die L,-Ab- 
sorption angeregten Atome im 3 P-Zustand errechnet sich durch den 


Ausdruck®: 

Te = Biscear ta At (1) 
(AN; p =Zahl der angeregten Atome, N,; =Zahl der Atome im Grund- 
zustand, B,>_,3p =Absorptionskoeffizient, # =Energiedichte pro Fre- 
quenzintervall der anregenden Strahlung in der Umgebung der Absorp- 
tionsfrequenz @,s5_,3p). Nimmt man an, da8 die Atomstrahlintensitat 
etwa 10!® Wasserstoffatome pro Sekunde betragt und daB die Nachweis- 
empfindlichkeit metastabiler Wasserstoffatome mit einem Oberflachen- 
detektor nach LAMB und RETHERFORD’ bei einem Strom von etwa 
10° metastabilen Atomen pro Sekunde liegt, so sollte die Energiedichte 
der anregenden L,-Strahlung mindestens so groB sein, da8 im Atomstrahl 
10° metastabile Atome pro Sekunde erzeugt werden, d.h. es muB AN, p/N, 5 
mindestens etwa 10°! werden, wobei auBerdem noch eine Zehnerpotenz 
beriicksichtigt ist, da nur der Anteil 1:7,5 der Atome im 3 P-Zustand 
in den metastabilen Zustand iibergeht (s. oben). Setzt man fiir die mittlere 
Verweildauer der Atome des Atomstrahls im Anregungsraum die Zeit 
At=410-*sec und fiir die Doppler-Breite der L,-Strahlung der ver- 
wendeten Lampe (s. Abschnitt IIIb) den Wert 4m =1,8 - 10! sec? an, 
so ergibt sich fiir die geforderte Mindestenergiedichte Ey ein Wert 


AN3p Aw 


see wea A 40)? Wsec/cm*, 2 
Nis Bys+3p'At ( ) 


By = ty AO 


wobei zuvor fiir B,>5_,3p der Wert 3,4-10'®cm g™ errechnet wurde®. 
Die zur Erreichung dieser Mindestenergiedichte erforderliche Leistung 
einer punktférmigen Lichtquelle fiir die Lg-Strahlung betragt dann etwa 


L=E,:4n-¢-P 5 -10°W, (3) 


wobei in Hinblick auf das durchgefiithrte Experiment 7 =17,5 cm gesetzt 
wurde. Es ist kein Problem, mit den bekannten Gasentladungslampen 
Energiedichten der L,-Strahlung im Anregungsgebiet eines Atomstrahls 
zu erhalten, die um einige Zehnerpotenzen hoher als die geforderte Min- 
destenergiedichte liegen. 

6 Handbuch der Physik, Bd. 24, TeilI, S. 743, Berlin:Springer 1933, und 


W. Dorine, Einfiihrung in die Quantenmechanik 1955. 
7 Lamp jr., W.E., and R.C. RETHERFORD: Phys. Rev. 79, 549 (1950). 


Z. Physik. Bd. 164 12 


178 Hans KLEINPOPPEN: 


c) Zeeman-Effekt, Hyperfeinstruktur, Linvenbrette 
und erforderliche HF -Feldstarke 


Bei dem durchgefiihrten Experiment (s. Abschnitt ITI und IV) wur- 
den Frequenz und HF-Feldstaérke konstant gehalten, eine Zeeman- 
Aufspaltung der beiden Terme 3 P, und 3S, gemacht und Resonanz- 
iibergange zwischen den Unterniveaus durch Variieren des angelegten 
Magnetfeldes beobachtet. Fig. 3 zeigt die Zeeman-Aufspaltung des 3 P,- 
und des 3 S,-Zustandes und die untersuchten HF-Ubergiange. Die Auf- 
spaltung des S;-Zustandes ist 
streng linear vom Magnetfeld 


S8 a Syube ds : 

SSS dag abhangig, hingegen tritt beim 

Sez / : 

oe P,-Zustand ein in der Feld- 
Sy a starke quadratisches Glied hin- 


2 600 

zu. Die Energien dieser vier 
p fae ses yee Unterniveaus werden durch 
oped ea folgende Gleichungen wieder- 


[60.8] E,p=Es,t38sMoH, (4) 


Fig. 3. Zeeman-Aufspaltung des 3 S1- und des 3 Pi-Zustan- 
= eee “Ur San | 


des. Die Pfeile verweisen auf die untersuchten Ubergange: 1 
der («f)-Ubergang Ee eee der (xe)-Ubergang —. Que H2/9 (Ep, = Ep) 

Gl. (5) ist als Naherung giiltig, solange die normale Feinstruktur-Auf- 
spaltung des 3 P-Zustandes (Ep, — Ep,)/h =3250,6 MHz groB gegen uy 
ist, was bei den durchgefiihrten Messungen stets der Fallist. Dann gelten 
fiir die Ubergangsfrequenzen zwischen den Unterniveaus « und / und den 
Unterniveaus « und e die Beziehungen: 


Vy = Vy a Ah 2, (6) 
Yye=Yo +> HH +b H (7) 


mit den Werten a=1,866 MHz-Gau8? und b=1,35 - 10-4 MHz~x 
GauB-?, wobei v9 =(Es,—Ep,)/h die im FrequenzmaB gesuchte Ver- 
schiebung des 3 S;-Terms gegeniiber dem 3 P,-Term ist. 

Bei der in Fig. 3 dargestellten Zeeman-Aufspaltung der Feinstruktur 
mu auSerdem noch die Hyperfeinstruktur-Aufspaltung beriicksichtigt 
werden. In Fig. 4 ist der EinfluB dieser Hyperfeinstruktur auf die 
beiden HF-Linien (« f) und (« e) dargestellt. Die dort angegebenen 
Zahlenwerte der Hyperfeinstruktur-Aufspaltung wurden ermittelt? auf 
Grund ihrer Abhangigkeit proportional 1/n?, wobei n die Hauptquanten- 


8 Lams jr., W.E., and M. SKINNER: Phys. Rev. 78, 539 (1950). 
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zahl bedeutet; hierbei ist vorausgesetzt, daB Kernspin J und Gesamt- 
spin J der Elektronenhiille entkoppelt sind, was fiir Feldstarken giiltig 
ist, bei denen die Zeeman-Aufspaltung des betreffenden Feinstruktur- 
Terms groB gegen die Nullfeld-Hyperfeinstruktur-Aufspaltung ist. Die 
Feldstarke, bei der die Zeeman-Aufspaltung des 3 S,;-Terms gleich der 
Nullfeld-Hyperfeinstruktur-Aufspaltung ist, betragt 21 GauB, die ent- 
sprechende Feldstarke fiir den 3 P,-Feinstruktur-Term ist betrachtlich 
kleiner. Die Fig. 4 zeigt auBerdem die Abstande der Linienschwer- 
punkte der Hyperfeinstruktur- 
Komponenten mit ihren natiirli- 
chen Linienbreiten. Die natiirliche 
Linienbreite einer HF-Resonanz- 
linie zwischen dem 3 P,- und dem 
3 S,-Zustand errechnet sich aus 
den bekannten Lebensdauern‘ die 
ser beiden Zustande (5,4 - 1079 sec 
und 1,6-107’ sec). Die Umrech- 
nung vom Frequenz- auf das 
Magnetfeld-MaB geschah unter Ver- 
nachlassigung der quadratischen 
Korrektur mit Hilfe der Gln. (6) 748 ot 

und (7). Da in der vorliegenden St | =. ngneteld 
Naherung die Hyperfeinstruktur- [Goup] 
Aufspaltungen symmetrisch zuden Fig. 4. Die Hyperfeinstruktur der 3°S3 (my = + 4)- 


26,3MHz My 
+2 


77,5 "Hz 
ita! 


1 i 
3OlsMHe 


Frequenz 


Feinstruktur-Komponenten liegen, 
liegt die Frequenz des _ gesuch- 
ten HF-Ubergangs in der Mitte 
der beiden Linienschwerpunkte. 


und der Belat (my=+ 4)-Zustande im starken 

Magnetfeld und ihr EinfluB auf die («/)- und («e)- 

Resonanzen. Die erlaubten Ubergange sind durch 

vertikale Pfeile gekennzeichnet und die Linien- 

schwerpunkte mit den Linienbreiten im’ Frequenz- 
und Magnetfeld-Ma8 angegeben 


Infolge der Hyperfeinstruktur-Auf- 
spaltung vergroBert sich die Linienbreite der («/)-Resonanzen zu etwa 
35 GauB und die der (xe)-Resonanzen zu etwa 51,5 GauB. Existieren 
sonst keine weiteren Effekte der Linienverbreiterung (insbesondere 
keine HF-Verbreiterung und Inhomogenitatsverbreiterung durch das 
Magnetfeld), so sollten lediglich die («/)-Resonanzen eine sehr kleine 
Einsattelung im Maximum der («/f)-Linienkontur aufweisen. 

Die zur Sattigung von 50% erforderliche HF-Feldstarke fiir die 
(xf)- und (xe)-Resonanziibergange wurde von LAmB und WILcox® 
zu 0,5 V/cm berechnet. 


ad) Signal und Untergrund 


Auf Grund der speziellen Art der hier durchgefiithrten Methode 
der optischen Anregung mit einer offen an die Atomstrahlkammer 


9 Witcox, L.R., and W.E. Lams jr.: Phys. Rev. 119, 1915 (1960). 
1ae 
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angeschlossenen Wasserstoff-Gasentladungslampe (s. Abschnitt IIIb) und 
auf Grund der Eigenschaften des verwendeten Detektors (s. Abschnitt 
IIle) tritt neben dem gewiinschten Signal fiir die relative Zahl der meta- 
stabilen Atome ein Untergrundsignal am Detektor auf. Dieses Unter- 
grundsignal riihrt daher, daB der benutzte Oberflachen-Detektor nicht 
nur auf metastabile Wasserstoffatome, sondern auch auf geladene Teil- 
chen und UV-Quanten anspricht. Geladene Teilchen entstehen in der 
Ofenkammer (s. Abschnitt IIIa) und in der Gasentladungslampe und 
gelangen durch Diffusion auf die Detektor-MeBplatte. AuBerdem ver- 
ursachen die UV-Quanten des Lyman-Spektrums, das beim Zerfall der 
optisch angeregten Wasserstoffatome emittiert wird, einen Photostrom 
am Detektor. Der Anteil des Stéruntergrundes, der auf Grund der 
Zerfallsprozesse der optisch angeregten Terme entsteht, soll nun im 
Vergleich zu dem gesuchten HF-Resonanzsignal abgeschatzt werden. 
Die genauen Definitionen der Begriffe Signal und Untergrund ergeben 
sich aus den folgenden quantitativen Uberlegungen. Zunachst mégen die 
Differentialgleichungen fiir die optischen Anregungs- und Zerfallspro- 
zesse der Terme von n=1 bis n=3 und fiir den ProzeB des HF-Uber- 
ganges zwischen 3 P, und 3 S; aufgestellt werden: 


Ns Pp, = Ms, By 5-53 p Mo (Lp) — (Ag p_.95 + Agp-+1s) Nesp, $a 


eG. = Asp (8) 
= Wis —Ns5,)), 
Nap, = =2C — Asp Na P,, (9) 
Nss,=W (Nap, — Nas,) — Ass_.2pNasy, (10) 
Nop, = Ny 5 Bys_.2p My (L,) — Ag pis N3p,, (11) 
= C’ 
Naber a ee a3 


Hierbei bedeuten N die Besetzungszahlen (N Differentation nach der 
Zeit) und A die Ubergangswahrscheinlichkeiten der betreffenden Zu- 
stande, B die Absorptionskoeffizienten, )(L,), up (Ls) die Energie- 
dichten pro Frequenzintervall der anregenden L,- und L,-Strahlung und 
W die HF-Ubergangskonstante. Der Faktor 2 in den Gln. (9) und (12) 
riihrt von dem doppelten statistischen Gewicht der P,-Zustande gegen- 
iiber den P,-Zustanden her. Fiir den stationdren Fall gilt fiir jedes 
N=0, woraus sich die Besetzungszahlen der Terme ermitteln lassen: 


Nose WC Nees C(W + Ags) 
W(Asp +Ags) +AssAsp ’ 2 W(Asp+ Ags) +AgsAzgp (13) 
Tt PE, a , 
N3p, — 5 Nop. — _2¢ — Nop == me: 
a A 3 ) i . 
: 413 Pp Agp->1s 2 Ales as 
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Die Zerfallsrate R fiir den Zerfall des 3 P,-Zustandes in den metastabilen 
2S,-Zustand ist durch folgenden Ausdruck bestimmt: 

Rs pj s2s; (W) = Asp_.o5Nap,. (14) 


Die Anderung dieser Zerfallsrate beim Abschalten des HF-Feldes ist 
dann das HF-Signal: 


S(W) = Rap, +2s,(W)—Rsp,.25,(W =0). (15) 
Beriicksichtigung der Gln. (13) und (14) liefert dann den Ausdruck fiir 
das Signal: 


Cie ow eee ALES 
SW} eae Sid See A 8P> 2S 
UE W(Asp+ Ags) +435 4gp : Asp te) 


LAMB und SANDERS! errechneten W zu 


W =a Asp Ass) Vi — @)* 4 (Asp das) (17) 


hierbei ist HV ein Matrixelement der Wechselwirkungsenergie zwischen 
dem Atom und dem HF-Feld. Fiir den Fall 50%iger Sattigung des 
HF-Uberganges wird |V|?=A,;A3p und das Signal besitzt dann im 
Linienzentrum (y=) den Wert 


is _ C(A3s Asp2s5 + 2AgsAsp Aspse2s Ce sRaes. (18) 
ae. 2(Ass A3p + Asp 435) Asp 


Setzt man in Gl. (18) die bekannten Werte fiir die betreffenden Uber- 
gangswahrscheinlichkeiten ein, so erhalt man 


SS oe (19) 


Dieser Wert fiir das Resonanzsignal ist zu vergleichen mit dem Unter- 
grundsignal U, das bei verschwindender HF-Feldstarke durch UV- 
Quanten und die metastabilen Atome am Detektor verursacht wird. 
Die Zahl Z der in der Sekunde entstehenden UV-Quanten und meta- 
stabilen Atome ist durch die Summe der Zerfallsraten aller angeregten 
Terme bestimmt: 


Z =Ne2p, Agp_is + Nop, As pis + Nep, Aspsis + Nap, Aspis a | 


(20) 
+ Nap, Asps25 + Nar Az pas: 


Die ersten vier Glieder von Gl. (20) geben die gesamte Zahl (pro Se- 
kunde) der emittierten L,- und Ls-Quanten wieder; nur die beiden 
letzten Glieder beriicksichtigen die Zahl der metastabilen Atome. Mit 
den Gln. (13) und W =0 folgt: 


Z=3-C'+3-C +0,35-C. (21) 
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3C’ gibt die Zahl der L,-, 3C die Zahl der L,-Quanten und 0,35 C die 
Zahl der metastabilen Atome an (pro Sekunde). Um nun zum Unter- 
grundsignal U zu gelangen, miissen noch der Raumwinkelfaktor y bei der 
Emission der UV-Quanten und die Elektronenausbeuten der UV- 
Quanten (7yy) und der metastabilen Atome (75) an der Detektorplatte 
beriicksichtigt werden: 


U =3- yoy y(C’ + C) + 0,35 %25C- (22) 


N25 und yyy sind nicht genau bekannt, liegen aber beide in der GréBen- 
ordnung von einigen Prozenten, y betrug in dem durchgefiihrten Ex- 
periment etwa 10%; C’ und C, die Absorptionsraten der L,- und L¢- 
Strahlung, kénnen nur dann relativ zueinander bestimmt werden, wenn 
man die Anregungsbedingungen der verwendeten Gasentladungslampe 
kennt. Unter der vereinfachten Annahme der Gleichbesetzung der an- 
geregten Zustande der Wasserstoffatome in der Gasentladungslampe 
und mit den bekannten Werten fiir die betreffenden Ubergangswahr- 
scheinlichkeiten und Absorptionskoeffizienten, die als Faktoren in C 
und C’ [s. Gln. (8) und (11), “) ist proportional der Ubergangswahrschein- 
lichkeit | enthalten sind, errechnet sich das Verhaltnis C’/C zu 21. Dann 
oe U = 6,6 nuy 10°C +0,35 + Has. (23) 
Beriicksichtigt man in Gl. (19) noch die Elektronenausbeute 7, und 
setzt Hos Nyy, so erhalt man fiir das Signal-Untergrundverh4ltnis den 
Wert S/U 0,05. 

Dieses giinstige Verhaltnis des Signalstroms zum Untergrundstrom 
wird durch den Anteil des Untergrundes aus Lampe und Ofen vermindert, 


wortiber allerdings keine quantitativen Abschatzungen gemacht werden 
k6énnen. 


III. Beschreibung der Atomstrahlresonanz-Apparatur 


Die verwendete Atomstrahlresonanz-Apparatur (Fig. 5) war in drei 
Kammern unterteilt: 


4. Ofenkammer, 
2. Anregungskammer, 
3. Detektorkammer. 


In der Ofenkammer befand sich ein Wolfram-Ofen zur thermischen 
Dissoziation des molekularen Wasserstoffs. Durch eine Blende (Durch- 
messer & 1 mm) trat der Wasserstoff als Atomstrahl in die Anregungs- 
kammer, in der die Anregung durch die L,-Strahlung geschah und der 
HF-Ubergang induziert wurde. Von dort verlief der Atomstrahl durch 
eine 50 mm* groBe Blendenéffnung in die Detektorkammer und prallte 
auf die MeBplatte des Detektors. 
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Zur Vermeidung von St6Ben der Atome untereinander muBte die 
freie Weglange mindestens so groB sein, wie die Apparatur lang war. 
Jede Kammer besa daher eine Diffusionspumpe mit einer Saugleistung 
von 100 Liter pro Sekunde. 


Glerchrichte 


HF -Lampe 


Zur Purnpe lV 


Fig. 5. Schematischer Plan der Atomstrahlresonanz-Apparatur. Unterteilung der Apparatur in drei Kam- 
mern: 1. Ofenkammer mit Pumpe I; 2. Anregungskammer mit Pumpe II; Detektorkammer mit Pumpe III. 
Heimheliz-Spulenpaar H und HF-Kondensator K in der Anordnung zur Beobachtung vcn o-HF-Upergingen. 
A Wolframrohr des Wasserstoff-Atomstrahlofens (Anode); G Gliihkathode des Atomstrahlofens; S Strahlen- 
schutzzylinder; U Ubergangstrage~ aus Molybdan und Kupfer; P Plattenkondensator zur Erzeugung eines 
elektrostatischen Feldes; 17 MeBplatte des Detektors {fiir metastabile Wasserstoffatome 


a) Wasserstoffatomstrahlofen 
Die Erzeugung atomaren Wasserstoffs geschah durch thermische 
Dissoziation der Molekiile in einem Wolfram-Rohr, das durch BeschuB 
mit 2 keV-Elektronen bis auf 2800 °K aufgeheizt werden konnte!®. Der 
zu dieser Temperatur gehérende Dissoziationsgrad liegt tiber 80% ”. Aus 
Griinden der Warmeleitung und der Schmelztemperatur der verwendeten 


10 TrrtEL, K.: Diplomarbeit, Phys. Institut der Universitat Tiibingen, 1958. 
Herrn Dr. J. W. HeBERLE danken wir fiir die Ratschlage zum Bau des Wasserstoff- 


atomstrahlofens. 
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Materialien wurde das Wolfram-Rohr durch eine PaBhalterung von 
Molybdan, das Molybdan-Stiick von Kupfer und das Kupfer von Mes- 
sing getragen. Im Innern dieser Tragermetalle wurde dem Wolfram- 
Rohr der Wasserstoff zugefithrt. Um das Wolfram-Rohr und um die auf 
Hochspannung liegenden aufgeheizten Wolfram-Bander, die die Elek- 
tronen zum Beschu8 des Wolfram-Rohres lieferten, befand sich noch 
ein Zylinder aus Molybdan zur Verminderung der Warmeabstrahlung. 


b) Lampe zur Erzeugung der L,-Strahlung 


Das Hauptproblem bei der Anregung des Atomstrahls mit der L¢- 
Linie bestand zunachst in der Suche nach einem Material, das fiir opti- 
sche Sirahlung bei der betreffenden Wellenlange (A =1026 A) der Ly- 
Linie hinreichend durchlassig ist. Demgegeniiber trat zunachst die Frage 
der Art der Lampe zuriick. Aus der Literatur war bekannt, da8 LiF am 
weitesten im Vakuum-UV-Bereich durchlassig sein sollte, allerdings nur 
bis etwa 1100 A*. Angesichts dessen wurde die Méglichkeit ins Auge 
gefaBt, eine Wasserstofflampe ohne Zwischenfenster direkt an die An- 
regungskammer anzuschlieBen. Dabei trat jedoch das Problem auf, daB 
in der Anregungskammer ein weitaus niedrigerer Druck sein mu8 (etwa 
10-5 Torr) als in der Gasentladungslampe. In diesem Zusammenhang 
erschienen Hochfrequenzentladungslampen gegeniiber den _ iiblichen 
Niederdruck-Gasentladungslampen von gréBerem Vorteil, da die HF- 
Lampen bei niedrigerem Druck (etwa zwischen 107+ und 107° Torr) als 
die Niederdruck-Lampen (etwa zwischen 1 und 107 Torr) brennen. Der 
unmittelbare Anschlu8 einer solchen HF-Lampe mit einer Offnung von 
1 mm? an die Wandung der Anregungskammer fiihrte jedoch noch nicht 
zur einwandfreien Beobachtung der gesuchten HF-Resonanziibergange ; 
es erwies sich aus Intensitatsgriinden als notwendig, die Offnung der 
Lampe betrachtlich zu vergr6Bern (etwa 1 cm?) und an einem an beiden 
Enden offenen Kanal (6 x 18 x 120 mm3), der Lampe und Anregungs- 
kammer miteinander verband, eine vierte 100 Liter-Diffusionspumpe 
anzuschlieBen. Hiermit gelang es, den Druck in der Anregungskammer 
gentigend klein zu halten und andererseits der HF-Lampe soviel Wasser- 


stoff zuzuftihren, daB sie intensiv genug die atomare Linienstrahlung 
emittierte. 


* Es bestand die Hoffnung, da® besonders reines LiF in dtinner Schicht még- 
licherweise bis 1026 A durchlassig sein kénnte. Eigene vakuum-spektroskopische 
Untersuchungen zeigten jedoch, daB das von der Firma Leitz (Wetzlar) uns freund- 
licherweise zur Verfiigung gestellte und besonders reine LiF nur bis etwa 1075 A 
durchlassig ist. Unterhalb dieser Wellenlange wird infolge der steilen Absorptions- 
kante selbst von diinnen LiF-Schichten (einige w) fiir die praktischen Erfordernisse 
als Lampenfenster nichts mehr hindurchgelassen. Auch verschiedene handels- 


iibliche Kunststoff-Folien erwiesen sich in dem gewiinschten Spektralbereich als 
vollig undurchlassig. 
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Die zylinderférmige Wasserstofflampe aus Hartglas befand sich in 
der Schwingspule eines 500 W-HF-Senders; die verwendete Gegentakt- 
schaltung des Senders besaB zwei Telefunken-Réhren vom Typ RS 683. 
Die Senderfrequenz betrug etwa 50 MHz. 


c) Zufuhy der HF-Energie fiir den 3 P,->3 S,-Ubergang 

Dort, wo das Lichtstrahlenbiindel der HF-Lampe das Atomstrahl- 
biindel kreuzte, befand sich das zu einem Plattenkondensator geformte 
Ende eines Koaxial-Leiters, der die HF-Energie fiir den elektrischen Dipol- 
iibergang von 3 P, nach 3S, zufiihrte. Der Abstand der Platten betrug 
5mm, die Plattenoberflache etwa 1cm2. Die Vakuum-Durchfithrung 
des Koaxial-Leiters geschah mit Hilfe einer hochvakuumdichten Glas- 
isolierung zwischen Innen- und AuBenleiter. Als Sender diente der Rohde- 
Schwarz UHF-LeistungsmeBsender Typ SLRD (Frequenzbereich 275 bis 
2750 MHz). 

d) Magnetfeld 

Im Inneren der Anregungskammer befand sich ein Helmholtz- 
Spulenpaar mit einem Durchmesser von 7 cm und einer Windungszahl 
von etwa 5000 pro Spule. Fig. 5 zeigt das Helmholtz-Spulenpaar in der 
Anordnung zur Beobachtung von o-HF-Ubergangen; au8erdem konnte 
zur Beobachtung von z-Ubergangen das Spulenpaar in der Weise ange- 
ordnet werden, dafi seine Achse senkrecht zur Zeichenebene der Fig. 5 
und parallel zu den Vektoren des elektrischen HF-Feldes im Kondensator 
gerichtet war. Bei einem maximalen Spulenstrom von etwa 65 mA 
konnte in der Mitte der Spule eine Feldstarke von 140 GauB erreicht 
werden. Ein Teil der Stromwarme wurde durch metallischen Kontakt 
zwischen Apparaturgehduse und Spulentrager abgefiihrt. Im Abstand 
5mm vom Zentrum des Spulenpaares anderte sich in Achsenrichtung 
die Feldstarke um etwa 2%, was mit einem kleinen Hall-Generator fest- 
gestellt wurde. Diese Inhomogenitat konnte bei der zu erwartenden 
betrachtlichen Linienbreite und der ersten Vermessung der gesuchten 
HF-Resonanzen ohne weiteres in Kauf genommen werden. Die Eichung 
des Magnetfeldes geschah mit der paramagnetischen Elektronenresonanz 
von DPPH. Zu diesem Zweck wurden die Platten des Kondensators der 
in Abschnitt IIIc beschriebenen Koaxial-Leitung durch ein Metallblech 
kurzgeschlossen und die DPPH-Probe gleichmaBig verteilt zwischen den 
Platten angebracht. Bei einer Linienbreite der DPPH-Resonanz von 
etwa 3 bis 4 GauB und der Giiteklasse 0,5 des Strom-MeBinstrumentes 
der Helmholtz-Spulen lag die Genauigkeit dieser Eichung fiir 100 GauB 
bei etwa +1,0 GauB. Das Magnetfeld konnte mit einem Modulations- 
hub von einigen Gau8 und einer Frequenz von 20 Hz moduliert und in 
Zeiten von 30 sec bis etwa 5 min von 0 bis 140 Gauf8 elektronisch durch- 
geschoben werden. 
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e) Detektorkammer 


Unmittelbar hinter der zweiten Blende befand sich in der Detektor- 
kammer ein Plattenkondensator, durch dessen Innenraum der Atom- 
strahl verlief, bevor er auf die MeBplatte des Oberflachen-Detektors 
prallte. Elektrostatische Felder des Plattenkondensators dienten dazu, 
den Zerfall der metastabilen Atome herbeizufiihren (Abschnitt IV). Der 
Detektor fiir die metastabilen Atome entsprach véllig dem von LAMB 
und RETHERFORD verwendeten’. Das modulierte Resonanzsignal wurde 
von dem Elektrometerréhren-Verstarker iiber Vorverstarker und einen 
phasenempfindlichen Gleichrichter auf einen Schreiber gegeben. 


IV. Messungen und Ergebnisse 


Anfangliche Schwierigkeiten bei der Registrierung der HF'-Resonanz- 
linien traten durch den Umstand auf, da sich der Untergrund, der von 
geladenen Teilchen aus der Lampe und dem Ofen herriihrte, beim 


Ay [Gaup] 
770 0 70 


‘Beat ioe! 


4,|Goug] -—— 720 60 40 
76 GauB ' 
er 


Fig.6a u. b. Zwei auf dem Schreiber registrierte («f)-Reso- 

nanzkurven (Dispersionskurven). a Frequenz 493,6 MHz, Zeit- 

konstante des phasenempfindlichen Gleichrichters 0,8 sec. 

b Frequenz 468,4 MHz, Zeitkonstante 26sec. Oberhalb der 

beiden Resonanzkurven befindet sich die zugehérige Unter- 

grundskurve ftir den Bereich des Magnetfeldes, in dem die 
a Resonanzlinie liegt 


Durchschieben des Magnetfeldes anderte, wodurch das Linienprofil 
verzerrt wurde. Das war immer dann der Fall, wenn das registrierte 
Resonanzsignal mangels optimaler Versuchsbedingungen so schwach 
war, daB es bei héchster elektronischer Verstarkung registriert werden 
muBte. Bei optimalen Versuchsbedingungen hingegen war der Unter- 
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grund nahezu konstant, und die Linie erschien unverzerrt beim Durch- 
schieben des Magnetfeldes (s. Fig. 6). 

Bei konstanter HF-Energiedichte fiir den Resonanziibergang wurden 
die optimalen Versuchsbedingungen durch die Atomstrahlintensitat und 
die Zustandsbedingungen der Gasentladungslampe bestimmt. Was den 
Atomstrahlofen betrifft, so konnte bei GaseinlaB der Druck in der Ofen- 
kammer bis zu etwa 6 - 10-4 Torr ansteigen, ohne daB elektrische Uber- 
schlage zwischen dem Wolframrohr und den auf Hochspannung liegenden 
Heizbandern auftraten. Im allgemeinen wurde bei einer Ofentemperatur 
von etwa 2600 °K gearbeitet, und das Resonanzsignal nahm mit der 
Atomstrahhntensitaét zu. Kom- 
plizierter waren die Verhialt- 
nisse bei der Lampe. Fig. 8 
zeigt die GréBe des Resonanz- 
signals als Funktion des Druckes 
in der Anregungskammer, wo- 
bei die Versorgungsspannungen 
der Senderoéhren der Lampe, die 
Atomstrahlintensitat und die ; ; z z 7 
HF-Feldstarke nicht geandert HE -Feldstirke (relative Linheiten) 
wurden. Qualitativ 1aBt sich Fig. 7. Experimentelle Vermessung der Sattigungskurve 
diese Figur folgendermaBen Vver- einer (af)-Resonanz: bei festgehaltenem Magnetfeld wur- 

; i de die Hohe eines Resonanzsignals als Funktion der im 
stehen: Mit ansteigendem Druck Anregungsraum ausgekoppelten HF-Intensitat bestimmt 
in der Lampe und der An- 
regungskammer nahm die Intensitaét der L,-Strahlung und folglich zu- 
nachst auch der GrdBe des Resonanzsignals zu. Nach Durchlaufen eines 
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Fig. 8. Hohe eines («f)-Resonanzsignals (relative Einheiten) am phasenempfindlichen Gleichrichter als 
Funktion des Druckes in der Anregungskammer. Die tibrigen Parameter (Atomstrahlintensitat, HF-Feld- 
stirke, Versorgungsspannungen der HF-Lampe), die das Resonanzsignal beeinfluBten, wurden nicht geandert 


Maximums nahm die GréBe des Resonanzsignals betrachtlich ab, obwohl 
die Lampenintensitat anstieg. Diese Verminderung der GréBe des Re- 
sonanzsignals laBt sich damit erklaéren, daB die freie Weglange bei den 
relativ hohen Drucken nicht mehr groB genug war, die metastabilen 
Atome St6Be mit den Restgasteilchen machten und folglich den Detektor 
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nicht mehr erreichten. Dieses Verhalten des Resonanzsignals konnte 
qualitativ immer beobachtet werden, und die Vermessungen der Reso- 
nanzen wurden im Bereich des Maximums der Druckabhangigkeit durch- 
gefiihrt. Auer der Beeinflussung des Resonanzsignals durch Druck- 
anderung in der Anregungskammer konnte das Resonanzsignal durch 
elektrostatische Felder in seiner GréBe vermindert werden, da der meta- 
stabile 2S-Zustand sich auf Grund des Stark-Effektes mit dem 2 P- 
Zustand vermischt und unter Aussendung der L,-Linie in den Grund- 
zustand iibergeht’. Die Auflosung der Hyperfeinstruktur der («/)-Reso- 
nanz gelang nicht, da sich die beiden Hyperfeinstruktur-Linienkomponen- 
ten (s. Fig.4) infolge ihrer groBen natiirlichen Linienbreite und der Inhomo- 
genitatsverbreiterung durch das Magnetfeld betrachtlich tiberlappten. 
Die Tabelle enthalt die Auswertung der gemessenen Linien. Die dort 
angegebenen Werte fiir die magnetische Feldstarke markieren den Null- 
durchgang der jeweilig registrierten 

Tabelle Dispersionskurve. Bei Registrierung 

"qj Miz | Hy (GauB] | (MHz) von Resonanzlinien in Form einer 
————.__ Dispersionskurve “zeigt “sichwicine 


468,4 79,0 | 320,1 asymmetrische Gestalt der Linie be- 
yee | oe ae Ae : sonders deutlich, was auch in einigen 
4684. | 858 | 307.4 Fallen der («/)-Resonanzen (s. z.B. 
ie | oe | 319.5 Fig. 6a) beobachtet werden konnte. 
a, | , | (2) : . o 
493,61" “94,491 346.3 Ein systematischer Gang dieser 
493,6 | 98,2 | 309.3 Asymmetrien konnte jedoch nicht 
ee | ce | aren mit Sicherheit festgestellt werden. 
476.5 83.7 | ac Zur statistischen Auswertung wurden 
eS | ee |  320,9 nur die («/)-Resonanzen verwendet, 
462,4 81,0 | 308,3 oe 
4624 | 80,5 | 3442 da deren in Gaub gemessene Linien- 
462,4 (oD Dieses breite gegeniiber den («¢)-Resonan- 
462,4 76,0 | 317.7 zen betrachtlich kleiner ist (s. Fig. 4). 
Mittelwert », = 313,6 MHz, AuBerdem erfahren die (« e)-Resonan- 
mittlerer quadratischer Fehler zen gegentiber den («/)-Resonanzen 
= 1,4 MHz. eine zusatzliche Stark-Effekt-Ver- 
See Mie | H(Gaun) | Oey schiebung infolge der Bewegung des 
eo  omistahils cenlaccntminie were 
| . 
360 | 680) 312,9 teld’. Zur Fehlerangabe des Mittel- 
386 ee 314,4 wertes der MeBergebnisse (s. Tabelle) 


sind folgende Anteile zu addieren: 
1. 3,3 MHz, der dreifache Wert des mittleren quadratischen Fehlers;: 
2. 1,9 MHz, der auf Frequenzeinheiten umgerechnete Eichfehler des 
statischen Magnetfeldes; 3. 0,5 MHz, als obere Grenze der Summe aller 
itbrigen Fehlerquellen und Korrekturen (Stark-Effekt, Hyperfeinstruk- 
tur des Wasserstoffs, Paschen-Back-Effekt u.a.), die in den Arbeiten 
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von LAMB, SANDERS und WiItcox?® ausfiihrlich diskutiert sind. Das 
nach dem gegenwartigen Stand der Untersuchungen erhaltene Resultat 
der Vermessung der Lamb-Verschiebung des 3 S;-Zustandes gegeniiber 
dem 3 P,-Zustand des Wasserstoffatoms betragt folglich mit Angabe des 
Fehlers: 


573 ®S; — 32Paexp = (313,6 + 5,7) MHz. 


Dieser Wert ist zu vergleichen mit dem von Harriman theoretisch er- 
mittelten? dy (32S; — 3 ?P,)tneor = (314,690 +0,047) MHz und auBerdem 
mit der von Lamp und WiLcox® experimentell bestimmten Verschiebung 
des 3S;-Terms gegentiber dem 3 P,-Term fiir das Deuterium-Atom 
Op (3753 — 3 *Pr)exp = (315,30 +0,80) MHz, die theoretisch zu 6p (32S, — 
3 Pe 315,34 MHz errechnet wurde?. : 

Zur Erhéhung der MeBgenauigkeit des vorliegenden Resultates und 
zur Suche der Feinstruktur-Uberginge zwischen den Zustanden 3 P 
und 3 D und zwischen den Zustanden bei m = 4 sind verschiedene appara- 
tive Verbesserungen geplant: 1. Steigerung der Magnetfeldhomogenitat 
und genauere Feldeichung; 2. Bau eines Detektors, der nur auf die meta- 
stabilen Atome und nicht auf den Stéruntergrund aus Lampe und 
Wasserstoffofen anspricht; 3. weitere Suche nach einem Fenster fiir die 
L,-Linie; 4. Bau eines HF-Senders im Bereich um 3000 MHz zur Ver- 
messung von Ubergangen zwischen 3 P,- und 3 S,-Unterniveaus, deren 
Energien nur linear vom Magnetfeld abhangen. 

In Hinblick auf die Steigerung der MeBgenauigkeit kann bei der hier 
beschriebenen Methode als besonders giinstig das Fehlen statischer 
elektrischer Felder am Ort des HF-Uberganges angesehen werden. 


Herrn Professor Dr. H. KrtGrEr danke ich sehr herzlich fiir die Anregung und 
Férderung dieser Arbeit. Fir die Férderung zu Beginn der Arbeit bin ich Herrn 
Professor Dr. H. KopFERMANN zu Dank verpflichtet. Den Herren Dipl.-Phys. 
J. KaurManN und Dipl.-Phys. K. Tirter danke ich fiir ihre unermiidliche Bereit- 
willigkeit zu klarenden Diskussionen. Dank gebiihrt ebenfalls der Firma Leitz, 
Wetzlar, die uns LiF-Platten zur Verfiigung stellte. Ganz besonders sei auch der 
Firma Osram fiir ihre zahlreichen Sachspenden in Form von Wolfram- und Molyb- 
dan-Kleinteilen gedankt. Die Deutsche Forschungsgemeinschaft und das Bundes- 
ministerium fiir Atomkernenergie und Wasserwirtschaft stellten die fiir die Durch- 
fiihrung der Untersuchungen erforderlichen Mittel zur Verfiigung. 
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(Eingegangen am 15. Mai 1961) 


In dieser Arbeit wird eine exakte Lésung der hydromagnetischen Grundgleichungen 
fiir die Str6mung im kreiszylindrischen Rohr unter Einwirkung eines transversalen 
homogenen Magnetfeldes angegeben. Fiir ein schwaches auBeres Magnetfeld werden 
aus der exakten Lésung einfache Naherungen fiir die Verteilung der Geschwindig- 
keit, des induzierten Magnetfeldes, des Stromes, der Spannung und der DurchfluB- 
menge abgeleitet. AuBerdem gelingt die Berechnung der Geschwindigkeit und des 
Magnetfeldes in der Achse. 


1. Einleitung 


Die magnetohydrodynamische Rohrstr6mung unter dem EinfluB 
eines zeitlich konstanten transversalen Magnetfeldes ist ausfithrlich von 
SHERCLIFF!~? untersucht worden. SHERCLIFF behandelt Rohre von 
rechteckigem und kreiszylindrischem Querschnitt. Fiir das rechteckige 
Rohrprofil wird die exakte Lésung angegeben. Die Berechnung des 
Strémungsverhaltens bei kreiszylindrischem Querschnitt erfolgt fiir 
kleine 4uBere Magnetfelder nach einem Iterationsverfahren. Bei star- 
keren 4uBeren Magnetfeldern zeigt die Str6mung Grenzschichtcharakter, 
und die daraus folgenden Vereinfachungen der Grundgleichung ermég- 
lichen eine angenaherte Bestimmung aller interessierenden GréBen. In 
einer neueren Arbeit greift K.P. CHopra‘ das Problem der kreiszylindri- 
schen Strémung wieder auf. Die Annahme einer Radialsymmetrie fiir 
das Geschwindigkeitsprofil vereinfacht nach unserer Meinung die Ver- 
haltnisse zu sehr, so daB den von ihm angegebenen Lésungen nur quali- 
tativer Charakter zukommt. Eine exakte Behandlung des geschilderten 


Strémungsverlaufs steht unseres Wissens noch aus und soll im folgenden 
dargestellt werden. 


1 SHERCLIFF, J.A.: Proc. Cambridge Phil. Soc. 49, Pt 1, 136 (1953). 
® SHERCLIFF, J.A.: J. Fluid Mech. 1, 644 (1956). 

8 SHERCLIFF, J.A.: A. E. R. E. Report X/R 1052. 

4 Cuopra, K.P.: Z. Physik 162, 46 (1961). 
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2. Die Grundgleichungen 

Eine leitende, zahe, inkompressible Fliissigkeit strémt stationar in 
einem Rohr von beliebigem Querschnitt in z-Richtung mit der Geschwin- 
digkeit v,. Senkrecht zur Strémung, etwa in x-Richtung, wird ein 
homogenes, zeitlich konstantes Magnetfeld H, angelegt (s. Fig. 1). 
Durch die Bewegung der Fliissigkeit gegeniiber dem Magnetfeld wird 
in der x y-Ebene ein Strom der Dichte j(x, y) induziert mit den Kompo- 
nenten 7, undj,. Das Zusammenwirken der Stromkomponente 7, mit 
dem auBeren Magnetfeld Hy ruft in z-Richtung die Kraft — Hj, her- 
vor, wobei w die Pormmebiliet der Fliissigkeit bedeutet. 

Durch die Zahigkeit des Mediums 
tritt zusatzlich eine Kraft 4Av, in 
z-Richtung auf. 7 bedeutet die Zahig- 
keit der Fliissigkeit. Diesen beiden 
Kraften halt der konstante Druck- 
gradient das Gleichgewicht. Es gilt 
also die Bilanz 


. 0 
aE hy iA OE ==. (1) 


Das Ohmsche Gesetz lautet fiir bewegte 
Medien: 


j == G ( ot u px 5) ; (2) Fig. 1. Anordnung des Magnetfeldes 


Hierin bedeutet o die elektrische Leitfahigkeit (sie sei unabhangig von 
H,) und € die induzierte elektrische Feldstarke. Weiter gilt nach MaAx- 
WELL fiir stationare Vorgange 


j=rot (3) 
und 
rote 0. (4) 


Aus (2), (3) und (4) folgt nach einfachen Rechenschritten 


2 


AH,+ou =\(). (5) 


Mit der Beziehung (3) kann man (1) die Gestalt 
ely Gale 0 
NI se (6) 
geben. Es ist sinnvoll, die Gleichungen dimensionslos zu machen. 
Dazu fiihrt man eine charakteristische Lange a (etwa den Rohrradius) 
und eine Geschwindigkeit vy (mittlere Strémungsgeschwindigkeit) ein. 
Mit den Substitutionen 


X=2, Y=2 Z= 
a a 


(7) 
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a 


und der Hartmann-Zahl 


M=H,a \/z (8) 
sowie 
ro ee ne H,=v,(on)*h, V,=U-4 (9) 
NVg O02 
lauten die Gln. (5) und (6) 
7 ou rts , 
Aut M2 2 Pee, (6’) 
+ iM 
‘ (he oe 
Der Operator A bedeutet jetzt peat ene 
Setzt man 
M M 
a ee ej — X es > JO x5 
Oo a (ke Ye eo) (10) 
und 
_M Xx M x ; 
uate 2“ 4(X, Y)—e®” g(X, ¥)}, (11) 


so werden die Gln. (5’) und (6’) erfiillt, wenn f und g den Gleichungen 


(12) 


gentigen. Diese Differentialgleichungen, die mit der Helmholtz-Glei- 
chung verwandt sind, lassen sich wesentlich einfacher behandeln als das 
System (5’), (6’), da sie gegen Koordinatentransformationen invariant 
sind. Das mathematische Problem lauft darauf hinaus, in dem durch den 
Rohrquerschnitt vorgegebenen Gebiet Lésungen von (12) zu finden, 
die gewissen Randbedingungen geniigen. 


3. Die Randbedingungen 
Eine zahe Fliissigkeit haftet am Rande, d.h. 


URana = 0. (13) 


Schwieriger ist die Randbedingung fiir das Magnetfeld zu formulieren. 
Nach SHERCLIFF lautet sie fiir das kreiszylindrische Rohr 


oh 
h Sees ff 
Rand ( hom . (4 4) 
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In dieser Formel ist w die Wanddicke, a der Rohrradius, o, die Leit- 
fahigkeit der Wand, o die Leitfahigkeit der Fliissigkeit und m die Nor- 
malenrichtung. Die Randbedingung ist vom gemischten Typ. Fiir eine 
nichtleitende Rohrwand vereinfacht sich diese Bedingung. Man erhalt 


Nrana =0. (1 5) 
Mit (13) und (15) kann man auch die Randbedingungen fiir /(X, Y) und 
g(X, Y) angeben. Fiir den kreisférmigen Rohrquerschnitt ist die Ein- 
fiihrung von Polarkoordinaten zweckmabig. 


X =ocosg, = 0.5 @. (16) 


Die Rohrwand wird dann durch 9 = 1 dargestellt, und man erhalt aus (10) 
und (11) 


M loo) 
— — cos q O IME in @ 
g(Lgl=ape *"-cosp=s- Y E(S\(—1ytee. (18) 


ib 


ist die modifizierte Bessel-Funktion n-ter Ordnung. 


wn 


4. Exakte Lésung der Grundgleichung 


Die Gln. (12) lauten in zylindrischen Polarkoordinaten 


e (f, 8) 1 O(f.g) Cid Uae gre Sela ee 1 
ico au ip a | e dg? 4 Ue 0 (19) 
Eine spezielle in der Achse regulare Lésung ist 
M inp 
py ie: ere ls (- 5 ee as (20) 


n ist ganzzahlig. 


Fiir die allgemeine Lésung machen wir den Ansatz 


2p ap (21) 


n= —OCO 


235) B, 1,(>- olen. (22) 


n=—oOo 
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Ein Vergleich mit (17) und (18) zeigt 


pee SE es M \ 
ACE Y) att ava aie n > o| Cues (23) 
Pal 
M 
fore) ii — 
segase hea (a I, {=e} ei, (24) 
ae m(F) 
und schlieBlich folgt mit (10) und (11) 
or i coe dine e 
"09 au DA “ ‘- ras Iaryl 2 g)e ab (2 
7 0 OOS P: 
co I “(> ; 
u(o,~) = on me | Mw « +(—1)"e? ee Bs (> ¢) geet. ie 
n= — oo Ven oe 


Aus diesen Gleichungen kann man mit (2) und (3) die elektrische Feld- 
starke und die Stromdichteverteilung berechnen. Die Formeln sind 
jedoch recht unhandlich. Einfacher ist der Ausdruck fiir die DurchfluB- 
menge. 


,(M 
(one ee 


(=) i (>) 
2M Lo) nies eae WE meister ek eye) 
fo in 62 IE as, a6. 


Ebenfalls elementar wird der Ausdruck fiir die Geschwindigkeit und das 
Magnetfeld in der Achse. 


TT cna) =0, (28) 


I ( M 
a oO bt No 
Uz (Achse) —= — — P (29) 


; M\° 
Oe artes 
2 


Fiir M->0 resultiert der hydromechanische Fall 


° Lae Gl 
Uz (Achse) = — 4 T a : (30) 
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Das Verhaltnis 


M 
aes 
_#(Achse) __ 5 2 J (3 1) 
v, (Achse) M Vi (+) 

0 


ist in Fig. 2 dargestellt. 
Fur groBe M verschwindet dieser Ausdruck wie 4/M. 


SS LS Ss 
Soe Sa Ses 


V2 (Achse) 
Vz (Achse) 


S 
oe 


Za CC. ie thie Hey keh 7H) 


2 
Fig.2. Normierte Axialgeschwindigkeit in Abhangigkeit von der Hartmann-Zahl 


5. Die Stromdichteverteilung fiir schwache d4ufere Magnetfelder 

Der Einflu8 des Magnetfeldes auf die Str6mung wird besonders 
deutlich, wenn man die Gln. (25) und (26) nach Potenzen von M/2 ent- 
wickelt. In der nullten Naherung, d.h. fiir M =0, erhalt man natiirlich 
den hydromechanischen Fall 


H,=0, (32) 
a® Oop 7" 
ean ae 63) 


In hoherer Naherung gilt 


H,=(2)'a ee rcos p(t =) (4 poe (25 si ee 8), (34) 


; 7 dz 16 a? 192 \a a 
2 y y2 M EK y2 p} 
Nee at | Vee be } ee (2 = 4 ! 7 ee. ? 
4n 02 a? 16 2a? 302 5) 
4 Os ae De 2 Nye 2 ce 
| MATa 2) (207 — 7) 67 136 eg ee 
1536 at 6 at ions 


AB 
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Nach Gl. (3) kann man aus H, die zugeh6rige Stromverteilung berechnen. 
Man erhalt in Polarkoordinaten 


; o\t op M 
=a a - 
J = oz 16 


a 


sin ae -- a e, + cos @ (1 _ SF ca . (36) 


Die Stromlinien des Vektors j lauten in Polarkoordinaten 
v2 Ca 
ae a an 7 COS DQ F (37) 
Der Verlauf dieser Funktion fiir verschiedene Werte von C ist in der 
Fig. 3 dargestellt. 
Fiir C gilt die Bedingung 


[C|<—Y3a*. (38) 


\O | to 


An der Stelle 7 = + s a \3. y =0, verschwindet die Stromdichte. Dieser 
Punkt wandert mit wachsendem auBerem Magnetfeld immer naher an 
die Rohrwand. Man erhalt fiir sehr starke Felder den Strémungsverlauf 
nach Fig. 4, der von SHERCLIFF angegeben wird. 


ty 


Fig. 3. Stromverlauf in der leitenden Fliissigkeit Fig. 4. Stromverlauf in der leitenden Flissigkeit 
fiir kleine Hartmann-Zahlen fiir groBe Hartmann-Zahlen (nach SHERCLIFF) 


6. Die Verteilung der elektrischen Feldstarke 
fur schwache Magnetfelder 


Zur Berechnung der elektrischen Feldstarke greift man zweck- 
maBigerweise auf Formel (2) zuriick 


E= Fi-u(v x 9) (39) 
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oder in Komponenten 


(eb L — wu Ayv,sin | 
; (40) 
Ey = i — uwHyv,cos@. | 
Unter Benutzung von (35) und (36) folgt sofort 
E,= 3M a . P sing (1 —=) 
16 (on)? 92 OF 
(41) 
ie, (1 = <a) 
16 (gn) 2 c 3a] 
Die Feldlinien werden durch die Gleichung 
2 Cr 
1 — 3 = ae cos’ p (42) 


beschrieben. Ihr Verlauf ist in Fig. 5 wiedergegeben. 

Fiir die Anwendung der beschriebenen Anordnung als Strémungs- 
messer ist die Spannung zwischen den Punkten 4A und B von Bedeutung. 
Aus dem Ergebnis (41) erhalt man ohne 


weiteres mit : 
0 
Ve | is (r, z 4 dr + 
a 
4 3 (43) 
+ [E,(r, )ar = af z, @ Zar 
0 0 
in der ersten Naherung 
Mea@ dp 
La ite (44) 
4 (on)? Oz 
und in hoherer Naherung 
Vir = Ee oe op (1 13 = (45) Fig. 5. Feldlinien des induzierten 
ae 4 (on)* Oz 576 elektrischen Feldes 


7. Berechnung der DurchfluiSmenge bei schwachen Magnetfeldern 


Die Entwicklung der Gl. (27) nach Potenzen von M/2 liefert bis zur 
vierten Naherung fiir die DurchfluBmenge den Wert 


= ae Op) th MMe, 7 M4 | 46 
oa 8 Oz (1 4S) 1) 69246 ; (46) 


Mit dieser GréBe laBt sich die mittlere Geschwindigkeit 1m Rohr aus- 


rechnen. Wegen 
QO =s701d? Ve (47) 
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folgt sofort 


_ 1 Op a mM? 7M* 
alee: f 48 ' 9246 )- (48) 


Diese Formel wird auch von SHERCLIFF angegeben. 


Zusammenfassung 


Die aus den exakten Lésungen (25) und (26) abgeleiteten Nahe- 
rungen fiir die induzierte Spannung und die DurchfluBmenge bestatigen 
die Ergebnisse von SHERCLIFF. Die Untersuchung des induzierten 
magnetischen Feldes zeigt, daB fiir beliebige M die Feldstarke in der 
Achse identisch Null wird. Dies folgt auch aus dem Verlauf der Strom- 
dichte nach Fig. 3. Die entwickelten Naherungsformeln sind bis M =2, 
zu gebrauchen. Diesen Wert findet man jedoch nur bei schwach leiten- 
den Fliissigkeiten. Bei fliissigen Metallen kann die Hartmann-Zahl sehr 
groBe Werte annehmen. Dann zeigt die Stromung Grenzschichtcharak- 
ter und die daraus resultierenden Vereinfachungen der Grundglei- 
chungen erlauben wiederum die Berechnung des Strémungsverhaltens. 
Fiir mittlere Hartmann-Zahlen muB man die exakten Lésungen auf- 
summieren. Dies ist fiir eine genauere Untersuchung von Bedeutung, 
der qualitative Verlauf aller interessierenden GréBen wird jedoch durch 
die entwickelten Naherungen in befriedigender Weise wiedergegeben. 


Fiir die Anregung zur Bearbeitung einer Anzahl hydromagnetischer Probleme, 
unter anderem dem vorliegenden, und fiir sein kritisches Interesse an der Durch- 
fihrung der Arbeit sind wir Herrn Professor Dr.-Ing. W. Fucks zu Dank ver- 
pflichtet. 


Zeitschrift fiir Physik 164, 199—221 (1961) 


Lehrstuhl fiir physikalische Grundlagen der Reaktorwerkstoffe 
Technische Hochschule, Aachen 


Uber die Temperaturabhangigkeit der Lichtabsorption 
durch Excitonen* 
Von 
W. Brem** 
Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 17. Mai 1961) 


The temperature dependence of the absorption of light by excitons is considered. 
The eigenfunctions of the excitons are those of the vibrating crystal, introduced by 
TJABLIkow, LEE, Low, and PINEs a. 0. The model can only be used if the coupling 
between excitons and crystal vibrations is week. The results are expressions for the 
production of excitons and simultaneous absorption or emission of phonons. 


§ 1. Einleitung 


Die experimentelle Untersuchung der Absorption des Lichtes durch 
Excitonen! in nicht oder schwach polaren Kristallen hat, obwohl noch 
nicht sehr viel Material vorliegt, ergeben, daB die Form der Absorptions- 
linien unsymmetrisch ist und sich mit der Temperatur verbreitert und 
verschiebt®*. Wahrend die Form der Excitonenlinien in polaren Kri- 
stallen durch Y. ToyozAwa‘ behandelt worden ist, scheint es erforder- 
lich zu sein, fiir ein isoliertes Excitonenband, das schwach an das Gitter- 
gekoppelt ist, die Lichtabsorption neu zu berechnen. Zwar hat Y.Toyo- 
ZAWA auch hier eine Theorie ver6dffentlicht®, in der die Excitonen wie 
im starren Kristall beschrieben werden und dann ihre Streuung am 
Kristallschallfeld berechnet wird, aber die Rechnung ist durchgefiihrt 
worden fiir die Naherung mit effektiven Massen. Hier dagegen stellen 
wir im AnschluB an TyjABLikow®, LEE, Low und PINES? u.a. in §2 ein 
vollstandiges System von orthonormierten Wellenfunktionen fiir das 
Exciton mit méglicherweise angeregtem Schallfeld auf. Die Polarisation 

* T) 82 (Auszug. Diss. T.H. Aachen). 

**x Jetzt MPI fiir Physik und Astrophysik, Miinchen. 

1 Die Excitonenliteratur bis 1958 ist sehr gut zusammengefaBt bei H. HAKEN, 
Fortschr. Phys. 6, 271 (1958). 

2 Gross, E.F.: Suppl. al Volume III, Serie X, Nuovo Cimento 1956, 672 (Zu- 
sammenfassung). 

3 NixitinE, S.: J. Phys. Radium 17, 817 (1956) (Zusammenfassung). 

4 Tovozawa, Y.: Vorabdruck 1959. 

5 TovozawAs, Y.: Progr. Theoret. Phys. 20, 53 (1958). 

6 TyaBLikow, S.V.: Z. eksp. teor. Fiz. SSR. 30, 959 (1952). 

7 xe, 1., F. Low and D. Pines: Phys. Rev. 90, 197 (1953). 
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des Kristalles wird dabei in der Wellenfunktion durch Parameter of 
beschrieben, die in bekannter Weise eine Verschiebung der Gitter- 
oszillatoren bedeuten. 

Mit diesen Wellenfunktionen wird in §3 die Lichtabsorption berech- 
net. Dadurch kénnen wir qualitativ die Veranderung der Absorptions- 
linien mit der Temperatur erklaren. Quantitativ ist das nur beschrankt 
mdéglich, weil das Excitonenspektrum und die Parameter of fiir jede in 
Frage kommende Substanz im einzelnen berechnet werden miuiBten. Im 
Schlu8 besprechen wir die wenigen experimentellen Ergebnisse, die 
bisher vorlegen. 


§ 2. Die Excitonen im Kristall 
a) Hamualton-Operator und Wellenfunktion 


Der betrachtete Kristall vom Periodizitatsvolumen V habe N Ele- 
mentarzellen des Zellvolumens Vz. Die Elementarzellen werden durch 
die Koordinaten %,, eines Eckpunktes bezeichnet. n= {m, mq 13} ist ein 
dreidimensionaler Index. Mit den Elementartranslationen a; des Gitters 


3 
gilt 2, =>) a;n;. Jede Zelle enthalte L Atome der Massen M, an den 
t=1 


mittleren Orten i’ (J =1, ..., L), vom obigen Eckpunkt aus gemessen, 
so daB X,=%, +2 die Atome im Kristall kennzeichnet. 

Der Kristall§ hat 3L Zweige von Eigenschwingungen mit den Dis- 
persionsfunktionen «’(f) =wt(A=1,...,3L), wobei £ nur Werte fiir 
Schwingungen periodisch in V annehmen darf. 

Die Theorie fiihren wir mit den Erzeugungs- und Vernichtungs- 
operatoren b{* und bf durch. Diese erfiillen die iiblichen Minusvertau- 
schungsrelationen. Sie hangen linear von den Normalkoordinaten gf 
und den zugehérigen Impulsen ff ab: 


a ie : Ror ae 
d=|/ (o¢ — 0%), p= (—1) (6 +0%) (2.1) 


2M wt D 


mit 1 
M = ie SS M, . 
i=1 

Der Hamuilton-Operator fiir die Schwingungen lautet 

H, => ihe, 06 00. (2) 

tA 

Mit @° als Schallquantenvakuumzustand und den Besetzungszahlen 
nt (XN = {n#}) lauten die orthonormierten Eigenfunktionen 
pity" 


O™ =p" G mit pr apy MLE 
ares, p B iB! Vk! ° (2.3) 


* Fiir die Formeln aus der Kristallphysik vgl. z.B. G. LEIBFRIED, Handbuch 
der Physik, Bd. VII/1, S. 104. 1955. 
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Verschieben wir den Schwingungszustand der Atome gegeniiber dem 
Gitter um einen Gittervektor 3t, und bezeichnen den Operator, der das 
bewirkt mit 77, so gilt 


A Ga o + ; g 
1G =e Mate, Tet Sof oa TE, (2.4) 
Bei Anwendung von 7} bleibt Hs invariant, und ©” andert nur seine 


Phase. 


Wir betrachten Isolatoren und behandeln die Elektronen im Bander- 
modell. Der Einfachheit halber nehmen wir an, daB sowohl das besetzte 
Valenzband wie das leere Leitungsband einfach sind. 2N Elektronen 
sollen also im Grundzustand das Valenzband fiillen. 


Der Hamilton-Operator der Elektronen lautet 
H, = Dh(t) + VAG) —E,. (2.5) 
a =i 


Darin ist /(z) der Hamilton-Operator des 7-ten Elektrons im periodischen 
Feld V (r;) der Ionenriimpfe, h (ij) die Coulomb-Energie zwischen den 
Elektronen 7 und 7 und E£, ist eine Konstante, die so gewahlt wurde, daB 
der Grundzustand die Energie Null hat. 


Nennen wir den Grundzustand der Elektronen Ay, so gilt also 
H,A, =0. (2.6) 


Ag ist eime Slater-Determinante aus den Bloch-Funktionen oder ihren 
Fouriertransformierten, den Wannier-Funktionen. Wir benutzen in der 
Hauptsache die Wannier-Funktionen: 


a jemi 2; (—1)? - P wi, (1) @ m, (72) --- Mmy (Yo) - (2.7) 
y,; faBt hier Orts- und Spinkoordinaten (r,, s;) des 7-ten Elektrons zu- 
sammen. Der Index + oder — gibt die Richtung des Spins zu einer 
beliebigen aber festen Richtung an. Die Wannier-Funktion haben wir 
mit w,(7) bezeichnet. Sie ist rund um die Zelle mit dem Index m kon- 
zentriert, braucht sich aber nicht auf das Zellvolumen zu beschranken. 
In A, sind in jeder Zelle zwei Elektronen, beide mit der Ortsfunk- 
tion @m(t)=~(t— Rm), aber eines mit der Spinfunktion « und das 
andere mit der Spinfunktion #: 


Wi, = Pan lt) () (2.8) 


Nennen wir S den Operator des Gesamtspins des Elektronensystems, 
so ist A, Eigenfunktion von S, und S? zum Eigenwert Null. 
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Die Wannier-Funktionen des Leitungsbandes bezeichnen wir ent- 
sprechend: a 


Um, (7) at Pm, (t) B (s) ‘ (2.9) 


Zur Beschreibung von Excitonen bilden wir Slaterdeterminanten, in 
denen ein Elektron im Valenzband fehlt und dafiir eines im Leitungsband 
vorkommt, z.B. 


ree == —— >" (= 4)? dees (7) eS Un (7;) Wm (754.1) oe Wn y (72) e (2.10) 


Hier ist in der Zelle m ein Loch im Valenzband und dafiir in der Zelle n 
ein Elektron im Leitungsband. Das herausgenommene Elektron hatte 
einen (+)-Spin. Wir kénnen daher auch sagen, wir haben das Valenz- 
band vor uns mit einem Loch in der Zelle m mit (—)-Spin. Gegentiber 
Ay hat also A*~ den Eigenwert (—1)h von S, und ist eine Komponente 
eines Tripletts von S?. 
Auch die anderen Eigenfunktionen von S, und S? kénnen wir leicht 
angeben: eae! 
SoattOlE Simm elute 
(Ann — Atm) = Atin } Triplett 
Ann rag ae 


(Att + A=-) = A%® Singulett. 


= 
a (2.11) 


1 
y2 
Die Quantenzahl in bezug auf S, (die Indices 1, 0, —1) lassen wir im 
folgenden wieder weg. Mit o bezeichnen wir die Quantenzahl von S? = 
h?o(o +1), die 0 oder 1 ist. In Af, schreiben wir statt 0 oder 1 die 
Buchstaben s oder ¢. 
Die Excitonenzustande im starren Kristall lassen sich durch Linear- 
kombinationen aus den Af, darstellen: 


ea 7 AS BS 
Pe = = > Ug(m—n)e Sd hee (2.42) 


Hier bedeudet ® den Wellenvektor der Translationsbewegung des 
Excitons als Ganzem. Us (m —n) enthalt die Relativbewegung von 
Elektron und Loch im Exciton. Es hangt ab von %p,—2y =2m—n und 
tragt noch einen Indexj zur Numerierung der Excitonenbander. U hangt 
schwach von § und o ab und tragt daher auch diese beiden Indices. 

Nennen wir 7; den Operator, der die Elektronen um den Gitter- 
vektor 3, verschiebt, so ist Ty mit H, vertauschbar und es gilt 


Té Ay = Ay ! 


ey, __ i RR i 
Cc == 
1g Po eé ¢1e8 


(2.13) 
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Der Wechselwirkungsoperator zwischen Gitterschwingungen und Elek- 
tronen sei in der tiblichen Weise abgeleitet unter der Voraussetzung, daB 
er linear in den Auslenkungen und den Impulsen der Kerne ist. Er hat 
dann stets die Form 

Ug fe > (C} be 1EY; a Ce bi* e Gorey (2.14) 


EAt 


Zum Beispiel ist fiir den optisch longitudinalen Zweig und ae Wellen 


: : 2 a : Pi 
in ang Tonenkristallen nach FROHLICH 9 C= oar V5 aa h 
2A wy) 


[mit 7 a = (+ oa , Mg longitudinale Reststrahlenfrequenz, ¢é, stati- 
0 CO “0 
sche und e,, optische Dielektrizitatskonstante). 


Wenn H,, nur von den Auslenkungen der Kerne, nicht aber von 
ihren Impulsen abhangt, ist C?* = —C}. Das trifft z.B. fiir das Modell 
von FROHLICH zu, das wir oben erwahnt haben. Da hangen die C/ nur 
von || ab und sie sind also sogar rein imaginar. 


Der gesamte Hamulton-Operator fiir den Kristall lautet somit 
Sure Aan (2.15) 


Er ist mit 7, = 77 - Tj vertauschbar. 


Den Ansatz fiir das Exciton gewinnen wir nach ®7, Dabei soll ein 


Loch in Zelle m und ein Elektron in Zelle n das Ion, das im ungestérten 
mT 


Kristall um die Ruhelage 24 schwingt um die neue Ruhelage St, + We 


schwingen lassen. Nennen wir 84 die Impulse der Ionen, so bewirkt der 
Operator 


i mn 
roe Bs 
Om _¢ si (2.16) 


angewandt auf die Wellenfunktion der Ionen die Verschiebung i". 


Mit den Operatoren b}* und 0 kann O™" auf die Form 
a Ae 
pat ote 2 Ran _ of of” e 2 nan 


omn _ gf (2.47) 


. eis 
gebracht werden. Dabei wurde noch speziell angenommen, daf nur 


vom Schwerpunkt des Excitons Mme n abhangt und nicht seen vom 


Ort der Bestandteile Elektron und ima Weil wir uns nur fiir das 
Exciton im Grundzustand interessieren, das den kleinsten Radius hat, 
gilt diese Naherung hier besser als bei angeregten Zustanden. Die Giite 


9 FROHLICH, H.: Adv. Physics 3, 325 (1954). 
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der Naherung hangt auch davon ab, fiir welches Material wir die Exci- 
tonen betrachten. In Stoffen mit groBer Dielektrizitatskonstante haben 
Elektron und Loch einen groBen mittleren Abstand voneinander, ver- 
glichen mit dem Abstand nachster Nachbarn im Gitter. Darum wird 
hier die Polarisation des Gitters mehr durch Elektron und Loch fir 
sich als durch das Exciton als Ganzes hervorgerufen. Unser Modell gilt 
daher nur fiir Stoffe mit kleiner Dielektrizitatskonstante. 
O™" ist unitar 


om — gmn™ (24 8) 


Fiir O"" und Funktionen von }* und 6 gelten folgende Rechenregeln: 


gra=bA* = Le |Al? gra eoA* (2:19) 
ebA* p+ — (b+ + A*) ebA* (2.20) 
be4 — o4(b 4+ A) (2.21) 
oder allgemeiner 
FTO OAs) ee (2.21) 
und 
gbA* ght _ gA*A pbtA pbA* (2 22) 


Der Ansatz fiir die Wellenfunktion des Excitons lautet damit 


, ‘ UGA 

ny! _ 1 1 —?> Rmin 9 

= (m—ne 2 TALON OR, (2.23) 
mn 


Diese Funktionen sind orthogonal und normiert fiir jeden festen Satz 
von «7. AuBerdem sind sie Eigenfunktionen zu 7, 


eee (RE TENA\R. of 
TPR a 2 nf] ea : (2.24) 


Die Reihenfolge der Faktoren O"" und f* im Produkt O™"@" — 
omg Go in (2.23) ist dadurch festgelegt, daB fiir verschwindende 
Kopplung Anschlu8 an das Ergebnis der Schrédingerschen Stérungs-: 
rechnung bestehen muB. 

Im folgenden betrachten wir ein isohertes Excitonenband, lassen 
also die Indices 7 und o in (2.23) wieder fort. 


b) Die Parameter uf 


Die «f in Formel (2.17) betrachten wir als Variationsparameter, die 
aus der Extremalbedingung fiir die Energie des Excitons ermittelt 
werden. 

Dazu miissen wir 


Eg (Ug, of) = (Ya, HY) (2.25) 
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berechnen. Wir nehmen Ug unverandert wie im starren Kristall an. 
Die Energieliicke zwischen unserem Excitonenzustand und héheren 
angeregten Excitonen und den freien Elektronen im Leitungsband mu8 
daher groB sein gegen die Energie der Schallquanten, d.h. gegen die 
Quanten der optischen Zweige (~1/5) eV). Daher sind Halbleiter un- 
geeignet fiir unser Modell im Gegensatz zu Isolatoren mit groBer Isolator- 
liicke und kleiner Dielektrizitatskonstante. Es wird sich weiter unten 
herausstellen, daB die obige Einschrankung wirklich geniigt. 

Durch Variation von (2.25) nach af* oder «? wahlen wir auf jeden 
Fall zwischen Zustaénden ohne Anteil des Grundzustandes 4,®™, denn 


der ist orthogonal zu jedem We : 


H besteht aus drei Teilen, daher sind drei Erwartungswerte «) £) y) 
berechnet worden. Der von H, ist exakt, wahrend die beiden anderen 
nur genau fiir nf =O oder 1 sind. Es sind alle Summen >’ fortgelassen 


th 
worden, die eine Potenz (1/N)? (f =2) als Faktor haben und daher mit 


N -> co verschwinden. 


o.) OW, HUE) =h Dot ( (ng + | of |2), (2.26) 
9 9 iZ Rimen-m’-1 
MN MN th 
iy IEE Ph) = 2 UE m—n) Ug (m’ —w’)e 2 x : 
nv 1’ (2.27) 
x (Amn, A, Aww) ; M"(m eit est ee w’). 
Dabei ist 
Mn (m Jen ot — w) 23 (o™ n or oww p”) 
und (2.28) 


=e |xf [e(a- cos : Rm) (142nf) 
M* (nt) =e 


Fiir den dritten Anteil ergibt sich mit der Abkiirzung 


Cg = Ci (Pr ey) Om iti (Pm eit Pw) Onw) (2.2 ) 
) (E , Ve bs isa 
ut ; Kk 


R 
= _ Ss Us (in fon n) Ug (av ith A) A jay mem IN 


mir 
mv 1 
c ym (2.30) 
ata 2.3 
Me inte nen Cease 2 TA 


EA 


se 
x e aL nil = pee Xnenan’—w)) oECes 


NE, die zu variierende Energie, ist die Summe au van B) und y). Wir 
kénnen sogleich ablesen, da es auf jeden Fall af gibt, die "Es zum 
Minimum machen. Denn fir of =0 ist NE. =Eg +E,, wo Be die 
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Energie des Excitons im starren Gitter und £, pe win; die Energie 


des Schallfeldes ist. Fiir jeden anes Satz von af hat NE. einen wohl- 
definierten Wert. Wachsen die af unbegrenzt, so strebt auch hy ies 
Wes des ersten Gliedes gegen Unendlich. Rene muB es Werte von 
af geben, die "Eg zum Minimum machen. Die of wirklich zu berechnen 
ist viel schwieriger. 
Die Gleichungen 
aE, 
Se (2.34) 
One 
stellen das Gleichungssystem dar, aus dem die of ermittelt werden 
miissen, die *£, zum Minimum machen. Es laf&t sich nur naherungs- 
weise lésen, etwa durch ein Iterationsverfahren. Wir nennen die Energie 
(ner =E* (St) : 
In der Naherung der Stérungsrechnung bei sehr schwacher Wechsel- 
wirkung (a |2t/?<1) werden die Formeln einfach: 
P 


ag =e DU" (mn — wm) X 
MT 
a Wv ; (2.32) 
y Z 2 tmen-m =n’ ci* Py 2 Riva ke pee F 
hog 


Die of sind hier also von ¥¢ unabhangig. Die Energie ist damit 
E*(®) =Eg—h > of \af |? +h > of nf. (2.33) 
tA tA 


Also tritt zur Energie des Excitons und des Schallfeldes eine kleine 
Energieabsenkung —h of | af|? hinzu. 
tA 


§ 3. Excitonenerzeugung im Kristall durch Licht 
a) Der Kristall ist in einem Eigenzustand von H 


Die optische Anregung der Excitonen beschreiben wir mit dem 
Wechselwirkungsoperator der Elektronen fiir Lichtabsorption und 


Emission 
2N 


W= — D(a). 


Das Glied mit Y? liefert Ubergange fiir zwei Lichtquanten auf einmal 
und ist hier fortgelassen worden. Schreiben wir das Vektorpotential 


= ee a eas st, (a, gr lg etm) 


Wt 
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mit dem Wellenvektor nv, w =| ro, dem Einheitsvektor 3%, in Polari- 
sationsrichtung (zwei linear unabhangige Méglichkeiten t, | w) und 
den Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren di, und d%, der Licht- 
quanten, so wird W zu 


- é at T iw; T+ ,—tWY; 
ens 2, We = * me. 2 Dy (3 p,) (dm oe oie dry é se (3.1) 
mit 
Dy a ena 
Vwe 


Der Hamilton-Operator des freien Lichtfeldes ist wie iiblich 


H, =he> wd d,. (3.2) 
wt 


Daher ist unser ganzes System aus Kristall und Lichtfeld jetzt in dem 
Operator 

Higgs = = yp W (3.3) 
enthalten. 

Um die Lebensdauer eines Lichtquants im Kristall zu berechnen, be- 
stimmen wir die Matrixelemente fiir den Ubergang vom Kristall ohne 
Exciton zu einem Zustand mit Exciton, wobei ein Lichtquant absorbiert 
wird. Dabei kann sich obendrein noch das Schallfeld verandern. 

Der Ausgangszustand ist 

We. Asm, (3.4) 
wobel 
gh eee Oe (3.5) 


der Kristallzustand ist, bestehend aus dem Elektronengrundzustand 4, 
und dem mit t= {nf} besetzten Schallfeld; und 
Aoi (ney ios) (3.6) 


der Zustand des Lichtfeldes, charakterisiert durch die Besetzungszahlen 
M ={mi,} der Lichtquanten. Agp ist Eigenfunktion zu H;, 


H, Ag =hc >’ w my Ag. (3.7) 


Wir berechnen das Ubergangselement zum Zustand 
Va» Asn az (3.8) 


in dem das Schallfeld durch 9’ beschrieben wird, ein Exciton mit dem 
Wellenvektor ® vorhanden und ein Lichtquant (tv, t) vernichtet worden 
ist. Nur solche Uberginge kommen in 1. Naherung vor, weil W in d 
und d* linear ist. 
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Dabei sollen die af diejenigen sein, die zum Schallfeld 9 die minimale 
Energie fiir das Exciton liefern. Weil wir spater nur mit solchen %’ 
zu tun haben, die nur wenig von St abweichen, ist die Excitonenfunktion 
XW. mit diesen af trotzdem gut gewahlt. Wir haben aber bei dieser 
Festsetzung iiber die «f die Garantie, Ubergange in einem orthogonalen 
Funktionensystem zu berechnen. 

Wir bezeichnen das Ubergangselement mit 


on = ("We Ama, W edhe (3.9) 


Nach dem Anhang ergibt sich fiir %4S* in der Dipolnaherung, d.h. unter 
Vernachlassigung des Impulses iv des Lichtquants: 


WN oR pe “Fa 
ae: = | Mery Oe et! Sree ght 5) Nee 


(3.10) 


mit 
e \ (te Eg (8) 
(Biss) 4o)(— =-2= Dy). 


Dabei bedeuten &, 9 und N’ folgende Mengen von Paaren (EAN. 
® umfaBt alle die (f, 4), fiir die nf = n? gilt, 
XN umfaBt alle die (f, 2), fiir die nt > nz’ gilt und 
XN” umfaBt alle die (f, 4), fiir die n?# < nf’ gilt. 
AuBerdem ist 


a | nt 
WA a lace \ (cay (3.11) 

und (N) 
Ex (R) BR) fh 2 wt ng. (3.12) 

Das Matrixelement in Z lat sich umformen: 


E(4% 1,440) =]2(@_ 4,191 (0) 0,0 (3.13) 
v 2” 2 2 2 

Daraus folgt die Berechtigung der Dipolnaherung: 1v kann immer dann 
vernachlassigt werden, wenn die Funktionen gy, @ und U auf atomare 


Dimensionen konzentriert sind (klein gegen die Lichtwellenlange). 


Aus dem Matrixelement *}S% folgt fiir die Ubergangswahrscheinlich- 


keit 


Wes = Y= |RSR|?- 5 (EX () — Ew). (3.14) 
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Die 6-Funktion enthalt E,, =hwe, die Energie des Lichtquants. Weil 
unpolarisiertes Licht einfallen soll, wird iiber t summiert. In (3.14) 
setzen wir (3.10) ein. Statt m*,, der Zahl der Lichtquanten (iv, t) im 
Volumen J, fiihren wir den Teilchenstrom Je ein 


E Voor 
My = — hoy: (BAS) 
Mit den Abkiirzungen 
1 ; = 2 
B= > N PP ae) COE a) P+ (t)) (3.16) 
T t 2 2 
und 
fe -> ae es log |’ nf (N) 2 (nt—nh') P 
GY =e tA | oc | F2 (nt, nt) x 
nF (3.17) 


wird aus (2.14) 
Wg = 8a? =. 2-5 B GH - BM () x 
, (EX (8) — Ey). G18) 


) ; 
R+ DE (nt —ni), 
At 
Die optische Absorption wird meist an diinnen Schichten beobachtet, die poly- 
kristallin sind. Fiir diesen Fall kénnen wir B noch umformen. Man kann iiber die 
verschiedenen Richtungen mitteln, die der Real- bzw. Imaginarteil von >) U* (t) x 
t 


(G Fag OES ) mit der Polarisationsrichtung bildet. In einem Kristalliten wahlen wir 


2 2 
zwei Polarisationsrichtungen §" und §". §" soll in der Ebene von Ww und dem 


Realteil liegen, nattirlich | ty. Der zweite Vektor 8, senkrecht auf tv und 8" liefert 
dann keinen Beitrag zu L. Ebenso verhalt sich 8% zum Imaginarteil. Nennen 
wir nun #, und #?, die beiden Winkel zwischen Real- und Imaginarteil und jn, 
so erhalten wir fiir einen Kristalliten 


B= |>, RO 
t 


Die Mittelung tiber die verschiedenen Kristallitorientierungen in der dtinnen 
Schicht fiihrt zu 


2 
poe ? +] | (sin?#, + sin? ?,) . (3.19) 


2 2 


1 
1B) 
N 


SVR) (F 4.r9,)|- a (3.20) 
t 2 2 | 


Fiir das einfallende Licht sollen keine Phasenbeziehungen bestehen 
zwischen den verschiedenen Quanten, so da wir keine Interferenzterme 
beriicksichtigen miissen und einfach Intensitaten addieren kénnen, wenn 
wir die Gesamtabsorption aus der Formel (3.18) berechnen. Das ein- 
fallende Licht soll konstanten Teilchenstrom im ganzen vorkommenden 
Spektrum haben: /, =/. 
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Summieren wir tiber alle méglichen entstehenden %’ und tiber die 
einfallenden tv*, so haben wir die Ubergangswahrscheinlichkeit fiir das 
Entstehen von Excitonen durch Licht in einem Kristall mit dem Schwin- 
gungszustand 9 


w 
WV = IP 2 (am (8 t))3 Gy toast (nf —nb), 0 (3.24) 
mit den Abkiirzungen ws! (&) = — ; En (®) und 
Paar (3.22) 


Im gesamten Spektralbereich, in dem Absorption erfolgen kann, fallen 
also J Quanten/Flache - Zeit in den Kristall ein fiir jedes , das mit dem 
Periodizitatsvolumen vertraglich ist. Damit ist 1/,W die Zeit, in der 
im Mittel ein Exciton entsteht. 

(3.21) und (3.22) unterscheiden sich von der Ubergangswahrschein- 
lichkeit fiir die Lichtabsorption eines Atoms in drei Punkten. Durch 
den Faktor 2, der aus Gl. (2.13) stammt, durch die Summe tiber %’ 
wegen der verschiedenen Méglichkeiten, in denen das Schallfeld ver- 


V, 
V-.N. Die Erzeugung der Excitonen ist proportional dem Volumen /, 
weil die Zahl der aioe ahs Lichtquanten mit V wachst. Sie ist 


auBerdem proportional N = i weil mit der Anzahl der Zellen die Zahl 


der reaktionsfahigen Elektronen wachst. 


andert zuriickbleiben kann, und durch die Volumabhangigkeit V - aothee 


b) Der Zustand des Kristalles ist ein thermisches Gemisch 


Damit wir die Excitonenerzeugung durch Licht in einem Kristall 
mit dem Ausgangszustand (3.4) beschreiben kénnen, setzen wir voraus, 
daB die Temperatur zwar das Schallfeld anregen kann, die Elektronen 
aber im Grundzustand la8t, d.h. E™(&)>heot, kT. Das bedeutet eine 
Einschrankung héchstens fiir einige Halbleiter. 

Wir schreiben die Formeln fiir zwei Falle auf: 1. Fiir beliebiges Ex- 
citonenspektrum; diese Formeln lassen sich nur wenig vereinfachen. 
2. Fiir ein Modell mit unbeweglichen Excitonen, d.h. verschwindender 
Excitonenbandbreite, und einheitlicher Schallfrequenz @, d.h. iiber- 


wiegender Wechselwirkung der Elektronen mit einem optischen Zweig 
der Gitterschwingungen. 


* Bei Summation tiber fy mu die 6-Funktion On Gz.) durch ein 
Kronecker-Symbol 6 v ausgedriickt werden: 
Egy (8); Ey 
a Peas 


Sore Rte Sey 


6 (ER (®) —E era Oe, 
(Ex (8) EX (8), Ey (27)? (he)? 
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Zunachst die Absorption von Licht am absoluten Nullpunkt. Hier 
lautet die Ubergangswahrscheinlichkeit : 


OME 2 (0° (#))*- Go - Onsstny’o- (3.23) 
v EA 
Wir teilen )W auf 
i Bra): (3.24) 


o V(t) ist dabei die Ubergangswahrscheinlichkeit fiir alle die Prozesse, 
bei denen gerade 7 Schallquanten erzeugt werden. In ,W(z) stecken also 
die Anteile, die durch }t’ = %t(z) bewirkt werden, wo (7) alle die Schall- 
feldbesetzungen mit gerade 7 vorhandenen Quanten bedeuten. 


Wi) =P D (oF (9))>- GOS w (3.25) 
N(i) K+DIEnF,0 
tA 
Wir nennen die 7 erzeugten Quanten (f,, d,) (v=1,...,7). Immer wenn 


einige (etwa ¢) dieser Quanten gleich sind, tritt in G2“ der Faktor 
F?(0,¢) auf. Solange aber die Zahl 7 der erzeugten Quanten klein ist 
in Vergleich zur Zahl N - L der verschiedenen méglichen Quanten im 
Kristall, ist stets die Anzahl der Méglichkeiten, voneinander verschiedene 
Quanten zu erzeugen, von héherer Potenz in N als die Anzahl der Még- 
lichkeiten, Kombinationen von Quanten zu erzeugen, unter denen sich 
mindestens zwei gleiche befinden. Darum kann man unabhangig tiber 
die (f,, 4,) summieren. Wir erhalten also fiir 7 erzeugte Quanten (7< N) 


& =— > f, (reduziert auf die 1. Brillouin-Zone) 
I—1 
N (i) et aan dy |2 
GHOZt ong : (3.26) 


Im vereinfachten Modell unbeweglicher Excitonen wird mit 
a? eee PO) Sey 
og Ma h 


VG) =e. e Ble#l" (eyiys (2 | ot 2)’. (3.27) 
fA 


Hier bezeichnen wir 


Ayah axe (3.28) 


Fiir Q<1 wird der Anteil der Absorption mit steigender Schallquanten- 
erzeugung in geometrischer Folge kleiner (Fig. 4a). 
Wenn Q > 1 ist, so ist die Zahl der Prozesse mit mehr Schallquanten 
groBer als die mit wenigen und wachst mit 7 zunachst unbegrenzt 
14* 


DBP) 
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(Fig. 1b). Dieses Wachstum nimmt erst ein Ende durch die oben fort- 
gelassenen Faktoren F2(n?’, nf), wenn 7 tiber 3 -3NZ hinaus ansteigt 


(s. Ableitung von (3.260) ]. 


Es ist aber klar, daB die Erzeugung von vielen Schallquanten bei der 
Lichtabsorption in unserem Modell nicht beschrieben werden kann, weil 


wir ein isoliertes Excitonenband behandeln. 


Wenn die umgesetzte 


Schallenergie vergleichbar wird mit dem Abstand der Excitonenbander, 
miissen die verschiedenen Excitonenbander beriicksichtigt werden. Das 


oWit) 


iL eh Ge lo I 


cee 


ORTON IS Goin 65-7: Z 
Fig.1au.b. Die Ubergangswahrscheinlichkeiten 
a fir Q= 4 <1, b ftir Q>1 


tritt fiir Q > 1 notwendig ein. Da- 
her miissen wir diesen Fall hier 
ausschlieBen. Unser Modell ist also 
nur brauchbar, wenn 


C= yilept a4 9629 
fA 


Die Bedingung (3.29) haben wir 
fiir das vereinfachte Modell abge- 
leitet. Sie gilt aber natiirlich auch 
im allgemeinen Fall, weil w@' (&) 
nur langsam veranderlich fiir wach- 
sendes 17 ist. 

GroBe Werte von Q sind in 
unserem Modell unsinnig aus zwel 
Griinden: Die Kopplung sollte die 
Funktion U(m—n) unbeeinfluBt 
lassen. Das trifft nur fiir kleine Q 
zu. Dann aber sehen wir aus (3.26), 


daB fiir Q >1 unser Excitonenwellenfunktions-System (3.23) unbrauch- 
bar wird. Es ist ja nur fiir ein festes System der «# orthonormiert. Wir 
wahlen ja als af diejenigen, die zu dem Schallfeld %¢ des Kristallausgangs- 
zustandes gehéren. Fiir stark davon abweichende Schallfelder wiirden 


diese af schlecht gewahlt sein. 


Nur die Linie fiir 7 =0 ist im allgemeinen Fall scharf. Die Ubergange 
7=1 haben die Breite etwa des Excitonenbandes. Mit steigendem 7 


wird die Breite nur langsam gréBer* weil >’ ha? fiir beliebige Auswahlen 


y=1 


(vy =1, ..., 7) immer noch klein gegen die Excitonenenergie bleibt. 


Jetzt diskutieren wir die Lichtabsorption, ausgehend von einem 
Zustand A,®" mit beliebigem %. Die Ubergangswahrscheinlichkeit 


* Die af werden gro8 sein, wenn 2 7/|f| etwa gleich dem Excitonendurchmesser 
ist. Flir7?—41 gibt also die Form der Absorptionslinie ungefahr die Variation von 


Al2 


|a¢|? mit £ wieder, allerdings verwischt durch die verschiedenen Zweige A. 
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lautet nach (3.21) 


nW =P. > (ox (S (8)? - GY day yt we 
th 


NM 


Wieder teilen wir 9,W auf: 
nW = > 9W(i). (3.30) 
2 kann hier auch negative Werte annehmen, weil jetzt auch Schall- 


quanten vernichtet werden kénnen. Die Zahl der erzeugten Quanten 
sei €, die der vernichteten 7, dann ist 


ae aii (3.31) 
Es ist »W(i) =0 fiir alle —i > )'nf, weil nicht mehr Quanten ver- 
fA 


nichtet werden kénnen als vorhanden sind. 


Bezeichnen wir mit yW(€, 7) die Ubergangswahrscheinlichkeit fiir 
Lichtabsorption, wobei genau € Quanten erzeugt und 7 Quanten ver- 
nichtet werden, so ist 


xW (1) = 2 nW(E, 7). (3.32) 


—y=t 


Die einzelnen GréBen yW(é, 7) kénnen wir leicht angeben. In 9W(é, 7) 
stecken Ubergange von 9 zu solchen %’, die € bestimmte Quanten mehr 
und 7 bestimmte Quanten weniger enthalten als 9¢. Wir bezeichnen diese 
N’ mit N(E|7). In dieser Benennung ist Yt (7) =0(7| 0). 
Damit gilt 
r2WE, 1) =P. n Ein) (os ae In) ())8 - Gln) Og4. Lt (nf —nf),0> (3.33) 
=— x f(g —nf{), (reduziert auf die 1. Brillouinzone) (3.34) 


und nach (3.17) 


(6) a 
Ay A2_oy aed (€) nt —nt’) 
GRE =e Slee] —2% lel TT [oil f 
tA 
(7) die A 
2 = A 
TL aft (nh, nt) 


Die Summe iiber & im Exponenten kénnen wir wie oben, solange & 
und 7 beide klein gegen N - L sind, durch eine Summe iiber % ersetzen. 


Benennen wir die erzeugten und vernichteten Quanten 


(emcee eee mend CE BA), 2 oda, a 
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. . 2 7 
so erhalten wir mit R = >) |a¢|? nj 


3 
RW (E, 1) =e oe Sot oF ae” E(ni ed ® 
MN (E| 7) 


n (3.36) 
XL ale Re somaN (nee , nt) LT ies ae|?- F2(n , nig) 


mit F?(n', n) =n!/(n'!)3. Wir summieren wie oben unabhangig. Daher 


kommt bei erzeugten Quanten nur ”’=mn-+41 und bei vernichteten 
Quanten nur 2’ =n —1 vor und wir kénnen 


fe, n! n 
F(n) =F? (n —1,n) = ee eT (3.37) 
und J ie 
O=DlodPFait+1); R=D od |2F oni) (3.38) 
fA fA 
einfiihren. 


Daher wird im vereinfachten Modell 


nW(E, 9) = P-e-0-8R . (wins . OE. Ro. (3.39) 
Die Definition von F (n) ergibt leicht folgende Tabelle: 


n | (6) 1 2 3 4 
Hol ow anuek (eee 


Fiir ,W(z) gilt: Im allgemeinen Fall 


giVG) Pee coe > #(nf — nf))|" x 


MN (E| 7) Ea 
eae (3.40) 
x LL |g ® (og, ly TT Lode 
oi 
und beim Modell * 
OF “fur 27 S70 
RW (i) SP e028 ena). = a eae oe ead 


1—OR ~~. : 
Q ikem) Tibi Yh ce (0), 

Wir erkennen, daf§ mit wachsenden nj zunachst 0 und R wegen F an- 

wachsen, dann aber rasch sehr klein werden. 


mabe Hommel (3.26) haben wir diskutiert, da® die Einfithrung von Q nur einen 


Sinn hat fiir €<N-+L. Ebenso hat es nur Sinn, R einzufiihren, wenn 47< >) nt 
tA 

Hier von einer konvergierenden geometrischen Reihe zu sprechen, ist natiirlich 

auch nur sinnvoll, wenn schon von einem «< »} nt ab die Gheder (Q R)* der Reihe 


vernachlassigbar klein sind, denn Glieder mit hes Dak kommen in Wirklichkeit 
ja gar nicht vor. 
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Die Formeln fiir beliebige Besetzungszahlen gelten nur, wenn die 
scharfere Bedingung Q <1 fiir alle N an die Stelle von (3.29) tritt. 

Mit den bisher abgeleiteten Formeln kénnen wir die Lichtabsorption 
im Kristall bei einer Temperatur T behandeln. Im Kristall ist dann ein 
Schallfeld angeregt, bei dem die einzelnen Oszillatoren die mittlere 
Besetzungszahl 
—— (3.42) 

1 


hotkT 
é a 


haben und keine Phasenbeziehungen zwischen den Oszillatoren bestehen) 
Wir nennen 9% die Zusammenfassung der mittleren Besetzungszahlen 
{nik Weil keine Phasenbeziehungen bestehen, kénnen wir die Uber- 
gangswahrscheinlichkeit zwischen einzelnen Zustanden selbst thermisch 
mitteln. Sie ist eine Funktion /(nf) der Besetzungszahlen n?. Mit 
fb =1/kT (k = Boltzmann-Konstante) bedeutet thermische Mittelung 


(a) = m er nek (3.43) 


Es ist tiber alle méglichen N = {nf} zu summieren. Der Nenner in (3.43) 
kann durch Addition sémtlicher geometrischer Reihen in der Gestalt 


Phy of Ant —phot Ps 
Me =Hl1—e (3.44) 
N 
geschrieben werden. Die Ubergangswahrscheinlichkeit als Funktion 
der Temperatur ist damit 
r 


oS Seay fy a 
W(T) =qW = P- > (wai (8)? Gat - Ons eqn —nd),0- (3-45) 
me 


i; 
Das entsprechende gilt fiir W(T; 7) = 4 W(z). 

Im allgemeinen Fall lassen sich die Formeln zwar anschreiben aber 
schlecht vereinfachen und diskutieren. Das einfache Modell unbeweg- 
licher Excitonen und konstanter Schallquantenenergie dagegen liefert 
zunachst 


Ts 
Se pan! MULE a0 
{ ier 7b ==) 
Rk? fir) 20: 


Vie Joa’. ;))3. 
W(T, 1) =P - e-®- (w(%,4)) ee 


Die Energie fw (Xt; 7) ist aber bei der Temperatur T sehr scharf gleich 
ho (%; 1). Wir ziehen sie deshalb aus dem Mittelwert heraus. Dann 
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mu der Mittelwert T 


ausgerechnet werden. Wiirden die Besetzungszahlen nz nur die Werte 0 
und 14 haben, d.h. ware der Kristall kalter als Zimmertemperatur*, so 
kénnte der Mittelwert leicht berechnet werden, denn dann ist R =R und 
ad 
1 c= & qo 1 —2R Pv 
da {oR > (QR) ist, sind nur Glieder e~*" R” zu berechnen. 


a 


ln Wi) Wegen 
eT ee T 
e7v® Rk’ = bin 8 eee 
EG th 
a wa 
— é u 
Oy)" 


Sao 1% 
TD TiO fee ae Z g-7R = e-7R ane epee 
ln WT, jt) 
ist einfach 
so ee a 
e 2k pate e 2k — 
OR 4 OR 


SELB AE PE RE AA Z 


A\2 
Fig. 2. W(T; 7%) logarithmisch aufgetragen nach (3.24) flir zwei = dX | a4| 
Temperaturen T, < T, R= 214 
holk T 


Fiir W(T; 7) haben wir damit den Ausdruck: 
i — Oe tie 10 
SOG aes ‘ =O ; Boe é +s . 
Wee ON eae a fir 0) (3.46) 
Te? OSTUE Aen Os 


Fig. 2 veranschaulicht die Formel (3.46) fiir verschiedene Temperaturen. 
Zu den Linien mit Intensitaten, die in geometrischer Folge abnehmen 
und durch Erzeugung neuer Schallquanten bei der Lichtabsorption ent- 
stehen, kommen also noch weitere Linien hinzu, die wieder geometrisch 
abnehmende Intensitaten haben, aber durch die Prozesse entstehen, bei 
denen Schallquanten vernichtet werden. Die Intensitat dieser Linien 
wachst an mit der Anregung des Schallfeldes relativ zu den schon be- 
stehenden Linien. Alle Linien aber werden geschwacht durch den glei- 
chen Faktor —~0=2R 


* Fir T~300° K ist kT ~ho, d.h. fiir T<300° K ist RE <h@ und daher nt 
klein. 


Temperaturabhangigkeit der Lichtabsorption durch Excitonen PAH 


Fur den allgemeineren Fall beliebiger Besetzungszahlen, den wir eigent- 
lich behandeln, schreiben wir naherungsweise 
5 (2 fir i>0 
Cane aaa: 
“91 = fir +=0 ¢ (3.47) 
ke Hin 7 <1 0 


| 


W(T;1) =P. 20 a (R54)? - 


Ba 


Ou 


Diese Naherung ist aber schlechter als (3. 40), weil sich die Faktoren 
F (nd) nicht exakt behandeln lassen wie die nj selbst bei der Mittelwert- 
bildung. 

Qualitativ gilt fiir den allgemeinen Fall beweglicher Excitonen und 
eines realen Schallfeldes das Gleiche, was wir an unserem Modell ablesen 
kénnen. Aber die Absorption findet immer in einem Spektralbereich 
von der Breite des Excitonenbandes statt*. Auch der Term 7 =0 hat 
diese Breite. Nur die Absorption, bei der itberhaupt keine Quanten um- 
gesetzt werden ( =7=0) geschieht bei der festen Frequenz m3 (0). 
Wir kénnen sie auch im allgemeinen Fall genauer angeben. Wir nennen 
den Term- WAT 70,0) ¢ 


W(T; 0, 0) = P- e~° (w% (0))8e-2. (3.48) 


W(T; 0, 0) nimmt mit steigender Temperatur ab, denn 


Dp ivy Ss | «#|? 
R = ie Nh 
fA 


~ wh 
ry poet _ 
Unsere Formeln beschreiben auch einen Teil der Verschiebung der Ab- 
sorptionslinien mit der Temperatur. Und zwar nimmt or (0) im allge- 
meinen mit der Temperatur ab. Es ist namlich 
wo (Q)ie== =~ E*0 3 wy na. 


Im Grenzfall der Stérungsrechnung sind die | «|? unabhangig von % 
(und 7) und daher ist dann 


Ey — D of |o4|? =08(0) 
EA 


unabhangig von T. In nachster Naherung aber nimmt E® (0) mit T ab 
und dann folgt obige Behauptung. 

Ein zusatzlicher Grund fiir die Linienverschiebung liegt in der ther- 
mischen Ausdehnung und dem Gang der Dielektrizitatskonstanten mit 
der Temperatur. Beides enthalt unser Modell nicht. 


* Vgl. FuBnote auf S. 212. 
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§ 4. SchluB 


Zu dieser Arbeit werden experimentelle Untersuchungen an Isola- 
toren mit kleiner Dielektrizitatskonstante, groBer Isolatorliicke und 
weitgehend homéopolarer Bindung benétigt z.B. an Diamant. Sie hegen 
noch nicht vor. 


Ein gewisser vorlaufiger Vergleich mehr qualitativer Art ist méglich 
mit den Messungen von E.F. Gross an Kupferoxydul. Natiirlich ist 
eigentlich die Dielektrizitatskonstante von Cu,O zu groB (e9=6,5), als 
daB unsere Vereinfachung o/(m—n)=const =a noch richtig ware. 
Aber die Breite der Absorptionslinien durch Excitonen ist viel kleiner 
als ihr Abstand und fiir verschiedene Temperaturen liegen Photogra- 

phien des Spektrums vor (Fig. 3). 
Die Linien verbreitern sich mit stei- 
gender Temperatur und zwar un- 
symmetrisch und gehen zwischen der 
Temperatur der fliissigen Luft und 
Zimmertemperatur in dem stark an- 
@  steigenden kontinuierlichen Unter- 
Fig. 3. Schematische Zeichnung der von Gross gerund der Absorption unter. Sie 
gemessenen Excitonenlinien von Cu,O bei ver- : : : 
schiedenen Teimperaturen T.<.7i, dy dicht ame, Wer Dreltem Sich, schneller (nach @icer 
absoluten Nullpunkt. Nach Gross Spektrogram- neren Energien hin als nach groBen. 
men und den Tabellenwerten der Wellenlangen 3 5 ih oc : 
miissen die Maxima der Linien gut definiert sein Die Unsymmetrie der Emuen? "ist 
daher entgegengesetzt unserer Vor- 
stellung, die annimmt, daf Excitonen mit S%=0 niedrigere Energie 
haben als bewegte Excitonen. Wenn man, wie wir, von zwei einfachen 
Bandern fiir Valenz- und Leitungselektronen ausgeht, deren kleinster 
Abstand bei f=0 hegt, hat das Excitonenband auch sein Minimum bei 
§ =0. Bei einer komplizierteren Bandstruktur aber kann es durchaus 
vorkommen, daB Excitonen mit §{ =0 maximale Energie im Excitonen- 
band haben oder daB die Extremalenergien bei ganz anderen ®-Vektoren 
liegen. Jedenfalls fiihren wir die Unsymmetrie der Absorptionslinien auf 
das Excitonenspektrum zuriick. Weil nur die Schallquanten stark an 
27 
[é) 
Excitonendurchmesser ist, spielen lange Wellen bei Cu,O die Haupt- 
rolle, und nach dem Quasiimpulssatz werden bei Ubergangen mit we- 
nigen Schallquanten nur langwellige Excitonen erzeugt. Daher sind die 
Linien so scharf. 


a 


SN 


das Exciton gekoppelt sind, deren Wellenlange — vergleichbar mit dem 


Zum Vergleich mit unseren Formeln miiBten einzelne Linien bei ver- 
schiedenen Temperaturen photometriert werden. Aus den Photometer- 
kurven sollte man versuchen, den Ubergang ohne Veranderung des 
Schallfeldes herauszupraparieren [W(T; 0, 0) von Formel (3.48)]. Dazu 
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ware das Integral der Kurve mit Formel (3.46) oder eventuell (3.47) z 
vergleichen. 

Offensichtlich bleibt bei Gross’ Messungen auch am absoluten Null- 
punkt (7 =1,3° K) eine endliche Breite iibrig und die Linie ist dann 
ganz besonders unsymmetrisch (z.B. Abb. 11 in 2). Sie sollte die Ab- 
sorption unter Erzeugung von Schallquanten enthalten. Bei Stoffen, 
die unserem Modell mehr entsprechen, wiirde man aus dem Integral 


uber die Linienform Q = »° |of|2 ermitteln kénnen. Fiir den Fall namlich, 
i 


da man w}, als ungefahr konstant ansehen kann folgt aus (3.27) 


WS Ds oW(t) =P -e-®. (wi). aa 
7 
fiir die Gesamtabsorption. Wenn man nun ,W(0) fiir sich noch kennt, 
kann man Q ausrechnen. 

Die von GRoss gemessenen Linien verschieben sich mit wachsender 
Temperatur zu gréBeren Wellenlangen. Auch unsere Formeln ergeben 
eine Verschiebung in gleicher Richtung. Aber dazu kommt der wichtige 
Anteil an der Verschiebung, den die Anderung der Dielektrizitatskon- 
stante mit der Temperatur bewirkt. 

Zusatzlich zu der oben diskutierten sog. gelben Serie gibt es eine 


griine Serie, um die Reststrahlenfrequenz da = > 0,131 eV gegen die 


gelbe verschoben. Wir deuten sie als Absorption unter Erzeugung eines 
Quants eines optischen Zweiges. Die Breite der Linien wird durch die 
akustischen Schwingungen allein bewirkt. 


Herrn Professor Dr. GUNTHER LEIBFRIED danke ich herzlich fiir viele Diskus- 
sionen und Anregungen wahrend der Anfertigung dieser Arbeit. 


Anhang 
Berechnung des Ubergangsmatrixelementes Licht—Exciton (3.10) 


a Gy Vat zu MN 
Kee ee w Y, Ag) 
wt 


Senne » Neus (s Bale ee x (a.1) 


MC wy 
x (4n— tn? dv, Agy}) -D 
Wir setzen e?™ti—41 (Dipolnaherung). Dann aber folgt: 
ny : WwW 2 Bid ie 
(Pv, p; %_) = im = au oa Se eel ni) -( Pat; ,). (2.2) 


Denn es gilt auch bei unserem komplizierten System aus Elektronen und Schallfeld 
wie beim einzelnen Atom 


(Hee we) = — be (a.3) 
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hia MN’ , . 

und also mit H "W,=h >) we ne wy and HW ra WW. die Gl. (a.2). 

EA 

Damit aber wird aus (a.1): 
R 
i KR 

Ww e 1 +o ‘m+n 
2 Se =———-— > U*(m—nje x 

os mit pIV MN 

xD (Areas XBy, vi) Ao) {OME OD K 


i. 
x (Asn az, , by Agn) Day 


Es sind 
fe ie 
(Ama: dey’ Agp) ee Vie. 0 Ow w’ 0, Be (a.4) 
und 
+R Ron tn 
al2/ 5) ei 2 m+n A A* 2 “ 
(ore op” , ””) = oe py lo (e~ di oeae ¢ oe @, e~ ees ied Bp. a) 


TES v 28) Ga 
2 wv * 1-Rmin\n (I) ax 1 Rmin\n 
_ , tDs [T (of — afte! 2 nt) "t p° (oft + af" e'2 moter. 
tA |»? tA uit 
eRe Te re 
Bezeichnen wir ase 2° fie =A; , so bleibt zu berechnen: 
(62 = 4hynf’ (aa 4ht)nt 
0 ft <oF £ Peak | 0 
P°, [= cD) 
nt ! nk! 
fa 
Einer dieser Faktoren ergibt: 
u'tn! 
1 n’ ’ 
a | =, agi kg *x*N—N 
Jarra (5) 1)...(n—n’+1)A = 
= i ) TERS CAS ea) aE SEHD) a oi te (i) A*”(— A)™| fir n’<n 
1 n n\ n! n\ n!} 
== ! SS A Say al! *nN Te \ pas [> ee 
ea (5) t+ (7) ‘al A*(—A)+ ! (ia 7 A*"(— A) | se =n 
1 


% 


(at Hn AN. ip Ee 4) A tee (") asa 
fiir n’>n. 


In den Formeln fiir n’2m k6énnen wir alle Glieder bis auf das erste fortlassen, in 
der Formel fiir n’ =~» alle bis auf die ersten beiden, weil 4 einen Faktor 1/ N ent- 
halt und die anderen Glieder bei Summation klein gegen die ersten bleiben. Die 
Formeln fiir n’2mn erhalten einen Faktor 


n(n —1)...(n—mn' +1) n!} / n! 
( 


yn’! n! n’} Vn’! n! 
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bzw. Ynys fir n’<m. Wir bezeichnen 


| ert em 
/ Teun =F (n’, 1). (a.5) 


Fir n’=n ist das Ergebnis (1—|A|?). Weil |A|?= |a|?~1/N, gilt also in sehr 
guter Naherung 
Ahi RE 4x\n 
(a, AG A") 9) = omnia, 


n! 


Mit den Bezeichnungen des Abschnittes 3 folgt daher: 


J AM 
nr ‘ a Ne—n , 
(om Be P°, pe ®°) SEs r (a*) is obs -F(nt a nh) ; 
2 ‘ (a.6) 
=f ’ Ss ee 
Spe ting nha yo atee ty ati te wnat 
(— a) -F'(ng, nz): e : 


Fiihren wir die neuen Indicest und § ein durch 
m+n = 3; m—u=t, (a.7) 


so ergibt die von § abhangige Summe fiir die beteiligten Wellenvektoren von Exciton 
und Schall 
N bg4.3 4 (nt! nb) ,0 (a.8) 
fA 


und tibrig bleibt gerade die Formel (3.10) wenn man zur Abkiirzung L einfiihrt. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat GieBen 


Thermoelektronen- und 
induzierte Photoelektronenemission bei Zinksulfid * 
Von 
WOLFGANG BEHMENBURG 
Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 19. Mai 1961) 


Thermo-electron-emission (TE), thermo-luminescence (TL), and induced photo- 
electron-emission (IPE) of ZnS were investigated after electron bombardment. In 
contrary to other substances TE and TL of ZnS are of different origin. TL is 
caused by traps within the forbidden energy gap in the interior of the crystal, 
whereas a sorption layer on the crystal surface is responsible for TE. IPE is cau- 
sed by a third mechanism. 


I. Einleitung 


Seit den ersten Versuchen KRAMERS!? ist das Problem der Nach- 
elektronenemission (Exoelektronenemission) Gegenstand zahlreicher 
Untersuchungen. Es handelt sich dabei um eine zeitlich abklingende 
Elektronenemission aus Kristalloberflachen nach vorhergehender An- 
regung. Nach dem Abklingen kann wahrend Temperaturerhéhung oder 
Bestrahlung mit sichtbarem oder ultrarotem Licht eine erneute Elek- 
tronenemission beobachtet werden. Im einen Fall spricht man von 
Thermoelektronenemission (TE), im anderen von tinduzierter Photo- 
elektronenemission (IPE). Verschiedene Autoren? ? haben gezeigt, daB 
bei einigen Leuchtstoffen diese Erscheinungen der Nachelektronenemis- 
sion GesetzmaBigkeiten ahnlich denen der Lumineszenz und Thermo- 
lumuneszenz (TL) unterliegen. Insbesondere wurde, z.B. bei NaCl, ein 
ahnlicher Verlauf der TE- und TL-Glow-Kurven beobachtet, wobei 
entsprechende Maxima bei der gleichen Temperatur auftraten. Heute 
wird vielfach die Meinung vertreten4~°®, daB sowohl die Nachelektronen- 
emission als auch Lumineszenz und TL durch besetzte Haftstellen in 
der verbotenen Zone zwischen Valenz- und Leitungsband des Kristall- 
innern bedingt sind. Insbesondere wiirde man beim Zusammenfallen von 
TE- und TL-Maxima vermuten, da8 die entsprechenden Haftstellen 

* Auszug aus D 26. 

1 KRAMER, J.: Z. Physik 125, 739 (1949). 

2 Bonun, A.: Czech. J. Phys. 5, 2 (1955). 

3 Lepper, J.: Z. Naturforsch. 10a, 47 (1955). 

4 Bouun, A.: Czech. J. Phys. 6, 141 (1956). 


° NASSENSTEIN, H.: Naturwissenschaften 41, 329 (1954). 
8 HANLE, W.: Acta phys. Austriaca 4, 339 (1957). 
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identisch sind. Ziel der vorliegenden Arbeit ist es, die Allgemeingiiltigkeit 
dieser Vorstellungen an ZnS- und ZnO-Leuchtstoffen zu priifen. Dazu 
dienen Paralleluntersuchungen von TE und TL und das Studium derIPE. 


II. Experimentelles 

Untersucht wurden Schmelzlinge, die in einem Hochdruckofen bei 
etwa 1800°C in reduzierender Atmosphare hergestellt wurden’, teils 
Pulver des Reinheitsgrades pa. Die Schmelzlinge waren polykristallin 
und wurden mit verdiinnter Salzséure gedtzt. Als Probenhalterung 
wurde ein Kupferblock verwendet, auf dem die Schmelzlinge mit 
platinierten Kupfer-Beryllium-Klammerchen befestigt, bzw. die Pulver 
durch fluoreszenzreines Xylol sedimentiert wurden. Der Kupferblock 
war an ein Neusilberrohr angelétet, das innen geheizt oder mit fltissiger 
Luft getiillt werden konnte, so daB Messungen im Temperaturbereich 
zwischen —150° C und + 240° C méglich waren. Die Aufheizgeschwin- 
digkeit bei der Aufnahme der Glow-Kurven war annahernd konstant 
(20°/min). Die Messungen wurden in einer Vakuumapparatur’ mit einem 
Endvakuum von etwa 10° Torr durchgefiihrt. 

Die Anregung der Proben erfolgte durch 4 keV-Elektronen. Der auf 
die Probenoberflache auftreffende Elektronenstrom betrug etwa 10 uA. 
Zur Untersuchung der IPE diente eine 100 W-Wolframlampe, deren 
Gliihwendel durch die Glaswandung der Apparatur auf die Probenober- 
flache abgebildet wurde. Durch Interferenz- oder Kantenfilter wurden 
einzelne Wellenlangenbereiche ausgeblendet. Die Registrierung der 
emittierten Elektronen erfolgte mit einem in das Vakuumgefaf einge- 
bauten 17stufigen Multiplier und einer elektronischen Zahlvorrichtung, 
die der Lumineszenz durch einen auBerhalb angebrachten Photomulti- 
plier mit Galvanometer. 


III. MeBergebnisse 
1. Thermoelektronenemission und Thermolumineszenz 


Fig. 1 zeigt den Verlauf der Glow-Kurven der TE bzw. TL eines 
undotierten ZnS-Schmelzlings. Fiir den Verlauf der TE unterhalb 
Zimmertemperatur wurde ein um den Faktor 5 gréBerer Mafistab als 
fiir den iibrigen Temperaturbereich verwendet. Die TE besitzt ein aus- 
gepragtes Maximum bei + 70° C und ein Nebenmaximum bei + 90° C. 
Unterhalb Zimmertemperatur treten zwei weitere Maxima auf, deren 
Intensitét aber um mehr als eine Zehnerpotenz geringer ist als die des 
+ 70° C-Maximums. Die TL-Glow-Kurve zeigt dagegen Maxima bei 
— 40° C und +140° C. TE- und TL-Maxima liegen bei ganz verschiede- 
nen Temperaturen und gehéren daher zu verschiedenen Haftstellen. 


?7 GERSTNER, H.: Diss. GieBen 1961. 
8 GourGE, G.: Z. Physik 153, 186 (1958). 
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Dafiir spricht auch, daB die TE-Kurven von Mn- und Cu-dotierten ZnS- 
Proben mit der des undotierten ZnS iibereinstimmen, hingegen sich die 
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Fig. 1.) Glow-Kurven von undotiertem ZnS nach Anregung durch 4 keV-Elektronen bei —150° C (10! Elek- 

tronen auf 2mm’). Die Glow-Kurven der Thermoelektronenemission sind unterhalb Zimmertemperatur 

flinffach (tiberhoht. Thermoelektronenemission (TE); ——— Thermolumineszenz (TL); — - — - — 
TE nach Bestrahlung mit Licht (577 my); -+--++-+ TL nach Bestrahlung mit Licht (577 my) 


TL-Glow-Kurven der aktivierten Substanzen sowohl von denen der 
undotierten als auch untereinander unterscheiden. 
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Fig. 2. Glow-Kurven von ZnO nach Anregung durch 4 keV-Elektronen bei — 150° C (10% Elektronen auf 
(2mm¥*), Die Kurven sind unterhalb Zimmertemperatur fiinffach iiberhdht. Thermoelektronen- 
emission; ——— Thermoelektronenemission nach Bestrahlung mit Licht (544 my) 


Bestrahlt man die Proben nach der Anregung kurze Zeit mit 577 mMy- 
Licht (wobei die unter 2. beschriebene IPE auftritt), und nimmt an- 
schlieBend die Glow-Kurve auf, so ist die Intensitat der TE-Maxima 
nur wenig geringer als bei der Glow-Kurve, die man ohne vorhergehende 
Belichtung erhalt (Fig. 1). Dagegen ist nach der Bestrahlung mit Licht 
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beim Aufheizen keine Lumineszenz mehr zu beobachten. Auch dies zeigt, 
daB beim ZnS TE und TL verschiedene Ursachen haben. 

Hinweise beziiglich der Herkunft der TE von ZnS gibt ein Vergleich 
mit dem Verlauf der TE von fluoreszenzreinem, pulverisiertem ZnO, 
die nahezu mit der TE-Kurve des ZnS iibereinstimmt (Fig. 2); lediglich 
bei — 70° C tritt ein zusatzliches Maximum geringer Intensitit auf. Auch 
bei anderen Oxyden liegen, wie wir und auch andere Autoren? feststellen 
konnten, oberhalb Zimmertemperatur die TE-Maxima bei den gleichen 
Temperaturen wie die des ZnO. Die daraus zu ziehenden Folgerungen 
beziiglich des Ursprungs der TE bei ZnS werden in Kapitel IV diskutiert. 


2. Induzierte Photoelektronenemission 


ZnS zeigt auch den von anderen Autoren bei Alkalihalogeniden!® 
und bei Germanium" bereits beobachteten sog, induzierten Photoeffekt 
(IPE). Darunter wird eine Emission von Photoelektronen bereits bei Be- 
strahlung mit sichtbarem oder ultrarotem Licht verstanden, wenn der Kri- 
stall vorher mit Elektronen angeregt worden war. Im Gegensatz zum ge- 
wohnlichen Photoeffekt, 


71 


der ohne vorhergehende 7% 
Anregung des Kristalls @ 
erst bei Bestrahlung mit SJ 
gentigend kurzweligem s 
Licht auftritt,nimmtdie 8 
Intensitat der IPE wah- § 2 
rend der Belichtung ab, S 


wie Fig.3 in doppelt 074 : 5 
logarithmischem Mab- & Z ‘ Zeit (sec) : : i 


stab beim Zns zeigt. Als Fig. 3. Zeitliche Abnahme der induzierten Photoelektronenemission 
Zeitnullpunkt wurde der (IPE) von ZnS wahrend Lichtciastrahlung (464 my.) nach Anregung 


5 ‘ . durch 4 keV-Elektronen (10% Elektronen auf 2 mm?). Anregung und 
Beginn der  Lichtein- Messuns) pel Zimmertemperatin: 
strahlung gewahlt, der 
1 min nach Beginn eines Elektronenbeschusses von 15 sec Dauer ein- 
setzte. (Der Dunkelstrom, der um mehr als eine GréBenordnung geringer 
als der Photostrom war, ist bei den eingetragenen MeBwerten bereits 
abgezogen). Der Kurvenverlauf ist eine Uberlagerung zweier Geraden 
wenig verschiedener Neigung. 

Es erhob sich nun die Frage, ob die IPE etwas mit den fiir die TE 
bzw. TL verantwortlichen Haftstellen zu tun hat. Zur Priifung wurde 
die Abhangigkeit der Intensitat der IPE von der Zeit nach der Anregung 
bis zum Beginn der Lichteinstrahlung (Wartezeit) untersucht. Fig. 4 


9 HIESLMEIER, H., u. H. Mtrrer: Acta Phys. Austriaca 10, 353 (1957), 
10 ApKER, L., and E. Tarr: Phys. Rev. 79, 964 (1950). 

11 SEEGER, H.: Z. Physik 149, 453 (1957). 
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zeigt, wie die IPE mit zunehmender Wartezeit abnimmt. Beim Vergleich 
mit dem zeitlichen Verlauf der Nachemission und der Lumines- 
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Fig.4. @-@-@-@ Intensitat der induzierten Photo- 

elektronenemission bei ZnS nach Anregung durch 

4 keV-Elektronen (10! Elektronen auf 2 mm?) in Ab- 

hangigkeit von der Wartezeit. Bestrahlung mit Gelb- 

filterlicht (Schott-Filter GG 14). O-O-O-C Nachelek- 

tronenemission. A—A—A Lumineszenz. Anregung 
und Messung bei Zimmertemperatur 
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zenz sieht man, da diese viel 
schneller abklingen als die IPE 
(Fig. 4). Die IPE-Zustande sind 
also von den Haftstellen verschie- 
den, die bei Zimmertemperatur 
Nachemission und Lumineszenz 
verursachen. 

Die IPE-Zustande unterschei- 
den sich aber auch von den 
Haftstellen, die das + 70° C-TE- 
Maximum und das + 140° C-TL- 
Maximum bedingen. Heizt man 
namlich die ZnS-Probe nach der 
Anregung bei Zimmertemperatur 
bis +-140° C auf und kihlt an- 
schlieBend wieder ab, so kann 
man immer noch eine IPE be- 
obachten. 

Die Intensitat der IPE hangt 
von der Temperatur ab. Hierzu 
wurde die Probe nach der Anre- 
gung mit Elektronen bei — 140°C 
zunachst bis + 240°C aufgeheizt 
und anschlieBend wieder 
auf —140°C abgekiihlt. 
Danach wurde mit 464 


DN 


my-Licht eingestrahlt und 
nach dem Abklngen der 
IPE erneut aufgeheizt. 
Oberhalb Zimmertempe- 
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Fig. 5. Zeitliche Abnahme der induzierten Photoelektronenemission 


obachten, deren Intensi- 
tat bis an die Grenze des 
untersuchtenTemperatur- 
bereichs (+ 240° C) mit 


bei ZnS nach Anregung durch 4 keV-Elektronen (1015 Elektronen steigender Temperatur 


auf 2mm’) wahrend und ohne Lichteinstrahlung (Schott-Filter 
GG 14). Anregung und Messung bei Zimmertemperatur 


standig zunimmt. Dieser 
Anstieg der Intensitat der 


IPE kann auch nach wiederholter Abkiihlung und Lichteinstrahlung 
beobachtet werden, wird jedoch allmahlich schwicher. 
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Um den Zusammenhang zwischen der Abnahme der Intensitat der 
IPE mit und ohne Lichteinstrahlung zu untersuchen, wurde ab- 
wechselnd 4 min lang der zeithche Verlauf der IPE verfolgt und 1 min 
lang die Probe im Dunkeln gelassen. In Fig. 5 ist bei den eingezeichneten 
MeBwerten die Dunkelemission bereits abgezogen. Man sieht, da die 
Abnahme der Intensitét der IPE unabhangig davon erfolgt, ob Photo- 
elektronen zur Emission 
gebracht werden oder | 
nicht. Die Anfangsin- 
tensitat der IPE nimmt 
etwa proportional zur 
Intensitat des einge- 
strahlten Lichts zu. Da- 
gegen andert sich die 
Geschwindigkeit der In- 
tensitatsabnahme der 
IPE nur wenig mit der 
Intensitat des einge- 
strahlten Lichts (Fig. 6). 

Auch bei ZnO wird : 
nach Anregung durch "2 g oe ¢ ee 
Elektronen bei Lichtein- Fig. 6. Zeitliche Abnahme der induzierten Photoelektronenemission 


strahlung eine Zeitlich bei ZnS nach Anregung durch 4 keV-Elektronen (101° Elektronen 


. auf 2 mm?) in Abhangigkeit von der eingestrahlten Lichtintensitat I 
abnehmende Elektro- (464 my). Anregung und Messung bei Zimmertemperatur. Kurve 7: 


nenemission beobachtet. f=5:-10"W aut 2mm?; Kurve?: 7=5-10°W auf 2mm?; 
Dic Geschwindigkeit der Kurve 3: T=10-° W auf 2 mm? 
Intensitatsabnahme ist auch hier im wesentlichen unabhangig von der 
Zahl der zur Emission gebrachten Photoelektronen. Im Gegensatz zu 
ZnS ist jedoch beim ZnO die IPE temperaturunabhangig. 


Tntensitét (Imp/ sec] 


IV. Diskussion der Ergebnisse 


Wahrend bei Alkalihalogeniden Thermoelektronenemission und 
Thermolumineszenz nach Entleerung der gleichen Haftstellen erfolgen, 
ist dies beim ZnS entsprechend den angefiihrten Experimenten ganz 
anders. Die Lumineszenz stammt aus dem Kristallinnern mit den be- 
kannten Haftstellen des ZnS. Demgegeniiber miissen fiir die Thermo- 
elektronenemission Haftstellen in einer Sauerstoffsorptionsschicht an 
der Kristalloberflache verantwortlich gemacht werden, wie sie von 
MENOoLD?? fiir ZnO angenommen wurde. Dafiir spricht, daB der Verlautf 
der Thermoelektronenemission bei ZnS mit dem von ZnO und einigen 
anderen Oxyden im wesentlichen iibereinstimmt. 


12 MENOLD, R.: Z. Physik 157, 499 (1960). 
AGS 
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Die induzierte Photoelektronenemission bei ZnS wird durch eine be- 
sondere Art von Zustanden verursacht. Sie unterscheiden sich sowohl 
von den Haftstellen der Thermoemission als auch der Thermolumines- 
zenz. Der zeitliche Verlauf der IPE bei zeitweiser Unterbrechung der 
Lichteinstrahlung (Fig. 5) deutet darauf hin, da die Elektronen der IPE 
aus einem groBen Elektronenreservoir kommen, mdglicherweise aus 
inneren Schichten. Ob die Temperaturabhangigkeit der IPE so zu ver- 
stehen ist, daB die IPE-Zusténde von anderen thermisch aufgefiillt 
werden, oder ob es sich um eine thermische Beeinflussung der Sauer- 
stoffsorptionsschicht handelt, wodurch die Austrittswahrscheinlichkeit 
der Elektronen beeinfluBt wird, kann nicht entschieden werden. 


Herrn Professor Dr. W. HanLeE und Herrn Priv.-Doz. Dr. A. SCHARMANN danke 
ich fiir die Anregung dieser Arbeit und stete Férderung, Herrn Dr. E. A. SCHWAGER 
und Herrn Dr. H. GersTNeER fiir mancherlei Hilfe und der Deutschen Forschungs- 
gemeinschaft fiir die Bereitstellung von Mitteln. 
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Messung der Fehlordnungsenergie an abschreckend 
kondensierten Metallschichten bei tiefer Temperatur 
Von 
WINFRIED MONCH 
Mit 7 Figuren im Text 


(Eingegangen am 5. Juni 1961) 


Metal films are produced with a high degree of disorder by quenching condensation. 
The stored energy release and the resistivity decrease are measured during annealing 
of Au-, Pb-, and Sn-films from 20 to 60° K and during crystallization of amorphous 
Sn-films with a 10 atomic-% Cu-content. The results are compared with earlier 
measurements on Bi-, Ga-, and Cu-films produced by quenching condensation. 
The energy released during the crystallization of the amorphous films (Bi, Ga, 
Sn + 10 at.-% Cu) amounts to half of the heat of melting. This is in good agreement 
with calculations of ORIANI and LuMSDEN for the disorder part of the entropy of 
melting. The recovery of the crystalline Cu-, Au-, Pb-, and Sn-films is described by 
a crystallization of highly disordered atoms to crystallites formed during conden- 
sation. About 30% of all atoms of these films are in this highly disordered state. 


§ 1. Einleitung 


Diinne Schichten, die durch Aufdampfen bei tiefer Temperatur her- 
gestellt werden, haben einen hohen Gehalt an Gitterstérungen. So legen 
z.B. nach dieser abschreckenden Kondensation Bi- und Ga-Schichten 
amorph vor!, wahrend alle anderen bisher untersuchten reinen Metalle 
sofort kristallin entstehen?. Die Ausscheidung der eingefrorenen Fehl- 
ordnung kann an irreversiblen Anderungen z.B. der elektrischen® und 
optischen Eigenschaften* und an Untersuchungen der Roéntgen-°* und 
Elektronenbeugung? bei Erhéhung der Temperatur beobachtet werden. 

Die Umwandlung der amorphen Bi- und Ga-Schichten hat SANDER® 
auch durch Messungen der dabei freiwerdenden Energie verfolgt. Die 
Umwandlungswarmen betragen etwa die Halfte der Schmelzwarmen. 
Eine wesentlich geringere Warmeténung haben MONcH und SANDER“ 
bei der Ausscheidung der Fehlordnung in abschreckend kondensierten 
Cu-Schichten erhalten. Von 20 bis 60° K werden nur 7% der Schmelz- 

1 BucKeEL, W.: Z. Physik 138, 136 (1954). 

2 BuLow, H., u. W. Bucket: Z. Physik 145, 141 (1956). 

3 BUCKEL, W., u. R. Hitscw: Z. Physik 138, 109 (1954). 

4 Hasse, J.: Z. Physik 157, 166 (1959). 

5 RUHL, W.: Z. Physik 138, 121 (1954). 

6 SANDER, W.: Z. Physik 147, 361 (1957). 

? Moncu, W., u. W. SANDER: Z. Physik 157, 149 (1959). 
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warme frei. Die Erholung der Schichten in diesem Temperaturbereich 
ist durch eine Kristallisation sehr stark fehlgeordneter Atome an die 
schon beim Aufdampfen entstandenen Kristallite beschrieben worden. 
Unter Beriicksichtigung der Ergebnisse an Bi und Ga sind dann etwa 
14% der Cu-Schicht an diesem ProzeB beteiligt. 

In der vorliegenden Arbeit wird tiber Messungen der Warmetonung 
und der Restwiderstandsabnahme bei der Erholung abschreckend kon- 
densierter Schichten aus Au, Pb, Sn und Sn + 10 Atom-% Cu berichtet. 
Die gewonnenen Ergebnisse werden zusammen mit den zitierten Mes- 
sungen an Bi-, Ga- und Cu-Schichten®? diskutiert. 

Untersuchungen der Elektronenbeugung! haben gezeigt, daB Sn- 
Schichten bei gleichzeitiger Kondensation einiger Atom-% Cu in einem 
fliissigkeitsahnlichen Zustand entstehen. Es liegt also nahe, die bei der 
Erholung reiner Sn-Schichten freiwerdende Energie direkt mit der Um- 
wandlungswarme solcher amorpher Sn-Schichten beim Ubergang in den 
kristallinen Zustand zu vergleichen. Diese Fehlordnungsenergie AE 
wachst nun aber ebenso wie die gleichzeitig auftretende Restwiderstands- 
abnahme Ao mit der Zahl der abgebauten Gitterfehler. Der Quotient 
AE/Ao aus diesen gemessenen Gr6oBen diirfte von dieser Zahl unab- 
hangig sein. Er wird als charakteristisch fiir die Art der Sto6rung ange- 
sehen. Die Werte AF/Age sollten dann fiir die Erholung reiner Sn- 
Schichten und die Kristallisation amorpher Sn-Schichten gleich sein, 
wenn die Erholung reiner Schichten im obigen Bilde beschrieben werden 
kann. 

Auf Grund des beobachteten gleichartigen Verhaltens abschreckend 
kondensierter Schichten reiner Metalle?3 ist anzunehmen, da ihre Er- 
holung im Tieftemperaturgebiet auf der Ausscheidung gleicher Fehl- 
ordnung beruht. Um zu priifen, ob die obige einfache Vorstellung diese 
Erholung beschreiben kann, werden die Messungen auch noch auf Au- 
und Pb-Schichten ausgedehnt. Im Rahmen dieses Bildes ist es dann 
indglich, den Anteil der Schichtsubstanz, der an diesem ProzeB beteiligt 
ist, aus den Absolutwerten der gemessenen Warmeténungen abzu- 
schatzen. 

§ 2. Zur Versuchsanordnung 


Zur Bestimmung der Fehlordnungsenergie wird das von SANDER® 
beschriebene Tieftemperaturkalorimeter benutzt. Es besteht aus einer 
diinnen Metallfolie, die an zwei Nylonfaden thermisch isoliert aufgehangt 
ist und durch eine von auBen zu bedienende Klammer in thermischen 
Kontakt mit einem Tank gebracht werden kann, der fliissigen oder 
festen Wasserstoff enthalt. Nachdem die angekoppelte Folie mit der zu 
untersuchenden Substanz bedampft ist, wird sie durch Lésen der 


8 SCHERTEL, A.: Phys. Verh. 2, 102 (1951). 
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Klammer von dem Wasserstoffbad abgekoppelt und anschlieBend durch 
eine Lampe konstanter Strahlungsleistung aufgewarmt. Ein Thermo- 
element registriert standig die Temperaturdifferenz zwischen der Folie 
und dem Wasserstoffbad. Haben sich im Verlaufe der Aufnahme dieser 
MeBkurve — Folientemperatur in Abhangigkeit von der Bestrahlungs- 
zeit — Fehlstellen in der Schicht ausgeschieden, so wird die MeBkurve 
gegentiber einer anschlieBend unter gleichen Bedingungen aufgenomme- 
nen Vergleichskurve einen schnelleren Temperaturanstieg zeigen. Aus 
der Abweichung beider Kurven von- 

einander kann die aufgetretene Fehl- 510" 
ordnungsenergie bestimmt werden. mm 


Bei den friitheren Messungen ®? wur- 
den als Schichttrager ditnne Aluminium- 
folien — zwischen 10 und 30 uw dick — 
verwandt und die Temperatur mit einem 
Manganin/Konstantan-Thermoelement 
gemessen. In Fig. 14 ist als Kurve J der 
Eichwert einer solchen Kalorimeteran- 
ordnung mit einer Al-Folie, deren Masse 
40 mg betragt, aufgetragen. Eine Aus- 
schlagsanderung derTemperaturanzeige ; 
auf dem Registrierstreifen um 1mm 10 50 *K 40 

; - a Temperorur 
bedeutet eine Warmetonung von 0,65 - , 
10-eal bei 20°F nnd von 6 t4nt0-*cal Mes Mitiiares tes cacinstas a 
bei 90° K. Fiir die vorliegenden Mes- _ Folie (Masse 40 mg) und Manganin/Konstan- 
: : : : tan-Thermoelement. 2 Al-Folie (Masse 40 mg) 

sungen muBte die Empfindlichkeit ver- na au + 2,11 Atom-% Co/Konstantan- 
besserti werden, | Was ast:durch Verwen- . Themorlement. <4) Be-Hole (Massei77 me) 

5 A und Au + 2,11 Atom-% Co/Konstantan- 
dung empfindlicher Thermoelemente Thermoelement 
und durch Einbau von Folien mit gerin- 
gerer Warmekapazitat méglich. Kurve 2 in Fig.1 zeigt die Temperatur- 
abhangigkeit des Eichwertes, wenn das Manganin/Konstantan-Thermo- 
element gegen eine Kombination aus Gold + 2,11 Atom-% Kobalt* und 
Konstantan ausgetauscht wird. Der Eichwert betragt dann 0,25 x 
10-* cal/mm bei 20° K und 4,75 -10-° cal/mm bei 90° K. Die Warme- 
tonung beim Kristallisieren amorpher Sn-Schichten mit Cu-Zusatz wird 
mit dieser Kalorimeteranordnung bestimmt. Fiir die Messungen an den 
reinen Au-, Pb- und Sn-Schichten ist diese Empfindlichkeit oberhalb 
35° K jedoch noch zu gering. Die Warmeentwicklung kann bei diesen 
Metallen noch bis etwa 65° K verfolgt werden, wenn an Stelle der Alu- 
miniumfolien solche aus Beryllium verwendet werden. Beryllium hat 


Lichwert 


* Die 25 u. dicken Drahte aus Au + 2,11 Atom-% Co werden von der Sig. Cohn 
Corp., Mount Vernon, N.Y., bezogen. 
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im Bereich von 20 bis 60° K eine so geringe spezifische Warme®, daB 
trotz seines héheren spezifischen Gewichtes gegentiber Al und selbst bei 
Verwendung dickerer Folien — 50 ~ — die Empfindlichkeit doppelt so 
groB ist. Die Kurve 3 in Fig. 1 zeigt den Verlauf des Eichwertes fiir eine 
Be-Folie*, deren Masse 77 mg betragt, in Verbindung mit einem Au 
+2,11 Atom-% Co/Konstantan-Thermoelement. Der Eichwert betragt 
0,13 - 107-5 cal/mm bei 20° K und 3,17 - 10°° cal/mm bei 90° K. 

Da zum Vergleich der Metalle untereinander die auf 1 Mol bezogene 
Warmeténung interessiert, muB auch die Masse der Schichten bekannt 
sein. Sie wird durch Wagung bestimmt. 

Um auch die Widerstandsanderung beim Anlassen der Schichten 
verfolgen zu kénnen, wird eine zweite Schicht auf einer kristallinen 
Quarzplatte kondensiert, die in festem Kontakt mit dem Wasserstoff- 
tank steht. Diese ist zur Strom- und Spannungsmessung mit vier Gold- 
elektroden versehen. Lange und Breite der Schichten betragen stets 
1,0 bzw. 0,1 cm; ihre Dicke wird nach der interferometrischen Methode 
von ToLANsky!® bestimmt. 

Die Genauigkeit, mit der Masse und Dicke der Schichten ermittelt 
werden, betragt etwa je 5%. Ein weiterer Fehler liegt in der Energie- 
eichung und der Auswertung der Registrierstreifen ; er diirfte jedoch nicht 
gr6Ber als 15% sein. Der relative Fehler der gemittelten Warmetoénungen 
in cal/Mol ist somit sicher kleiner als 20%, der auf die spezifische Rest- 
widerstandsabnahme bezogenen Werte in eee 

Mol 
als 25%. 


uQcm jedenfalls kleiner 


§ 3. Ergebnisse 
Die Ergebnisse der Messungen an den reinen Metallen** Gold, Blei 
und Zinn sind in je einem Beispiel in den Fig. 2, 3 und 4 dargestellt. Das 
obere Teilbild enthalt jeweils die Warmeentwicklung, das untere Teilbild 
den Widerstand in Abhangigkeit von der Temperatur. 


Die auf der Kalorimeterfolie erzeugten Schichten erwarmen sich 
wegen der Zustrahlung vom Ofen und der freiwerdenden Kondensations- 
warme schon wahrend des Aufdampfprozesses auf 17 bis 19° K. Deshalb 
setzt die Warmeentwicklung erst bei dieser Temperatur ein und steigt 
dann bis etwa 25° K steil an. Da die jeweiligen Kondensationsbedin- 
gungen — Restgase, Aufdampfgeschwindigkeit — das Ausscheiden der 
Fehlordnung beeinflussen, wird der Widerstandsverlauf bei jeder Mes- 
sung der Warmeténung an einer gleichzeitig kondensierten Schicht 
gemessen. Diese Schicht wird bei 10° K kondensiert, weil die als Schicht- 


* Die Berylliumfolien werden von der Fa. Pechiney, Paris, bezogen. 

** Es wird ,,spektrographisch standardisiertes‘‘ Material der Fa. Johnson, Mat- 
they & Co., Ltd., London, verwandt. 

® Hitt, R.W., and P.L. Smiru: Phil. Mag. 44, 636 (1953). 

10 ToLaNSKY, S.: Nature, Lond. 153, 314 (1944). 
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trager dienende Quarzplatte in festem Kontakt mit dem Wasserstoffbad 
steht. 

In den unteren Teilbildern ist die reversible Temperaturabhangigkeit 
des Widerstandes von 20 bis 60° K gestrichelt eingezeichnet. Die Gera- 
den sind aus dem Verlauf des temperaturabhangigen Anteils des zwischen 
20,4 und 77,4° K gemessenen Widerstandes nach dem Anlassen auf etwa 


30 


Widerstand 


Sh 
— 
— 
=—_ — 


25 - 
70 40 K 70 70 40 °K 70 


Jemperarur Jemperarur 


Oben: Warmeentwicklung einer Bleischicht 


Fig. 2. Oben: Warmeentwicklung einer Goldschicht 

(Masse 0,32 mg). Unten: Widerstandsverlauf einer 

Goldschicht (Dicke 600A). © Kondensations- 
temperatur 


Fig. 3. 

(Masse 0,41 mg). Unten: Widerstandsverlauf einer 

Bleischicht (Dicke 1180A). © Kondensations- 
temperatur 


90° K berechnet. Es wird an mehreren Schichten dieser Metalle gepriift, 
daB im Rahmen der MeBgenauigkeit auch hier kein EinfluB der St6- 
rungen auf den temperaturabhangigen Anteil des Widerstandes bemerkt 
werden kann". 

Sowohl der Widerstandsverlauf als auch die Warmeentwicklung sind 
mit einer mittleren Aufwarmgeschwindigkeit von 5°/min aufgenommen. 

Die in der Fig. 2 dargestellte Messung an einer Goldschicht zeigt 
genau wie fiir Blei in Fig. 3 eine konstante Warmeentwicklung von 
30 bis 65° K, wahrend bei der Zinnschicht — Fig. 4 — die Warmeent- 
wicklung mit steigender Temperatur zunimmt. Die in den unteren Teil- 
bildern aufgetragenen Widerstandsverlaufe ergeben fiir Gold und Blei 


1 Nrepunr, J.: Z. Physik 132, 468 (1952). 
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eine konstante Restwiderstandsabnahme pro Grad Temperaturerhéhung, 
wahrend fiir Zinn dieser Wert mit héherer AnlaBtemperatur zunimmt. 
Insgesamt werden bei diesen Messungen 3,5 - 10~* cal, das sind 210 cal/ 
Mol, in der Goldschicht, 3 - 1074 cal (150 cal/Mol) in der Bleischicht und 
2,3 » 1074 cal (110 cal/Mol) in der Zinnschicht von 20 bis 60° K frei. im 
gleichen Temperaturbereich nimmt der Restwiderstand der Goldschicht 


in 
<2 


Warmeentwicklung 


Sn4#70At-% Cu 


o| 
| 


40 


Widerstand 


30 


20 
20 50 °K 60 


Jemperarur Jernperarur 


Fig. 4. Oben: Warmeentwicklung einer Zinnschicht Fig. 5. Oben: Warmeentwicklung einer Schicht aus 

(Masse 0,14 mg). Unten: Widerstandsverlauf einer Sn+ 10 Atom-% Cu (Masse 0,27 mg). Unten: Wider- 

Zinnschicht (Dicke 520A). © Kondensations- standsverlauf einer Schicht aus Sn + 10 Atom-% Cu 
temperatur (Dicke 1000 A). © Kondensationstemperatur 


um 5 Q, das sind 3 wQcm, der Bleischicht um 3,4Q (4 wOcm) und der 
Zinnschicht um 4Q (2,1 wQem) ab. 

In der gleichen Auftragung wie bei den reinen Metallen ist in Fig. 5 
eine Messung der Warmeentwicklung und des Widerstandsverlaufes fiir 
Schichten aus Zinn mit einem Zusatz von 10 Atom-% Kupfer gezeigt. 
Die Schichten werden bei etwa 20° K erzeugt, die mittlere Aufwarmge- 
schwindigkeit betragt 5°/min. Der Kurve fiir die Warmeentwicklung 
entnimmt man, daf die Kristallisation des Zinns bei etwa 40° K beginnt 
und bei 70° K abgeschlossen ist. Der Verlauf der Warmeentwicklung 
hat die Form einer Glow-Kurve, wie sie aus Lumineszenzexperimenten 
bekannt ist. Insgesamt werden bei der Kristallisation dieser Schicht 
1,7 - 10-* cal frei; das sind auf die Masse der Schicht bezogen 780 cal/Mol. 
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Im gleichen Temperaturbereich nimmt auch der Widerstand sehr stark 
ab, und zwar sinkt er auf die Halfte seines Wertes nach der Kondensa- 
tion’. Auf die Abmessungen der Schicht bezogen betrigt die Abnahme 
des spezifischen Restwiderstandes 23 wOQcm. 


§ 4. Diskussion 

a) Amorphe Schichten. Die schon erwahnten Untersuchungen der 
Rontgen-° und Elektronenbeugung! haben ergeben, da Bi, Ga und 
Sn +10 Atom-% Cu nach abschreckender Kondensation in einem 
fliissigkeitsahnlichen Zustand vorliegen. Beim Anlassen wandeln sie 
sich bei einer von der Substanz abhangenden Temperatur in eine kri- 
stalline Struktur um. Wahrend bei Bi und Sn +10 Atom-% Cu sofort 
die bekannten, stabilen Gitterstruk- 


turen auftreten, erhalt man bei Ga ees 
zunachst eine unbekannte kristalline ——' 7 | rm ee 
Phase. Diese geht dann bei weiterer M&t@ll_ | (xccat/Mol) | (keal/Mot) | Qat/4¥s 


Temperaturerhédhung in die normale | | | 
kristalline Struktur des Ga iiber. An on | ae | see | ee 
Hand der in Tabelle 1 zusammen- Ga | 0,64 0,45 
gestellten Werte sollen diese Um- 
wandlungen mit dem Schmelzen bzw. Erstarren dieser Metalle verglichen 
werden. In der Spalte 2 der Tabelle sind die Umwandlungswarmen Q,, 
fiir die Sn-Schichten mit Cu-Zusatz und die von SANDER® gemessenen 
Werte der Bi- und Ga-Umwandlungen vom amorphen in den kristallinen 
Zustand eingetragen. Fiir Bi und Sn enthalt die nachste Spalte die 
Schmelzwarmen AH,}8. Der in dieser Spalte angegebene Wert fiir Ga 
ist einer neueren Arbeit von DEFRAIN und EPELBOIN entnommen. 
Ihnen ist es gelungen, bei der Erstarrung unterkiithlter Ga-Schmelzen 
bei — 16,3° C eine bisher nur bei hohem Druck bekannte Modifikation 
nachzuweisen, die sich dann in das normale Gitter des Ga umwandelt. 
Es handelt sich bei dieser metastabilen Ga-Modifikation wahrscheinlich 
um die gleiche kristalline Phase, in die sich die amorphen Ga-Schichten 
bei Temperaturerhéhung zunachst umwandeln. Der in Spalte 4 der Ta- 
belle durchgefiihrte Vergleich der an abschreckend kondensierten 
Schichten gemessenen Umwandlungswarmen mit den Schmelzenthal- 
pien der betreffenden Metalle zeigt, daB man fiir die Uberginge amorph- 
kristallin bei tiefer Temperatur etwa die halbe Schmelzenthalpie erhalt. 
Es gibt leider noch keine genaue Theorie der fliissigen Metalle und 


des Schmelzens. Ganz allgemein ist der Schmelzproze8 durch die ex- 


perimentell bestimmte Schmelzentropie AS = Hs 


0,29 


charakterisiert, wobel 


— — Ss 
12 FORTMANN, J., u. W. BuckEL: Z. Physik 162, 93 (1961). 
13 Am. Inst. Phys. Handbook, New York 1957. 
14 DErRAIN, A., et I. EpPELBOIN: J. Phys. Radium 21, 76 (1960). 
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AH, die Schmelzenthalpie und 7, die Schmelztemperatur sind. Die 
Schmelzentropie kann sich nun aus zwei Anteilen zusammensetzen. 
Der erste, AS,, beschreibt eine unstetige Zunahme der Fehlordnung beim 
Schmelzen; der zweite, AS,, wird durch eine mégliche Anderung der 
Schwingungsfrequenzen der Atome beim Ubergang kristallin-fliissig be- 
dingt. Fiir diesen Entropieanteil AS, liegen nun von ORIANI¥ und 
LumspEN!® Abschatzungen vor. Diese Autoren versuchen aus den beim 
Schmelzen gemessenen Volumenzunahmen die durch diese bedingten 
Schwingungsanderungen, d.h. die dadurch verursachte Entropicerhéhung, 
zu berechnen. Das Ergebnis ihrer Rechnung ist, daB fiir kubisch- 
flachenzentrierte Metalle AS, — und damit auch AS, — etwa gleich 
der halben Schmelzentropie ist. 


Konnte man eine Metallschmelze bis zu tiefen Temperaturen unter- 
kiihlen, so sollte man beim ,,Erstarren“ in diesem Temperaturgebiet nur 
den Fehlordnungsanteil der Schmelzenthalpie messen, da die am Schmelz- 
punkt angeregten Schwingungsfrequenzen bei dieser Temperatur ein- 
gefroren sind*. Die Schichten aus Bi, Ga und Sn+10 Atom-% Cu 
liegen nun nach der abschreckenden Kondensation in einem fliissigkeits- 
ahnlichen Zustand vor!’. Beschreibt man sie als ,,unterkiihlte Schmel- 
zen‘, so sollte die bei der Kristallisation freiwerdende Warmetonung 
Q,, etwa gleich dem Fehlordnungsanteil der Schmelzenthalpie sein. Die 
Abschatzungen fiir den Fehlordnungsanteil 4S; der Schmelzentropie 
von ORIANI und LuMSDEN haben fiir die von ihnen betrachteten Metalle 
ergeben, dal} AS, etwa gleich der halben Schmelzentropie sein sollte. 
Die an den abschreckend kondensierten Schichten gemessenen Werte 
Q,, betragen ebenfalls etwa die Halfte der Schmelzenthalpie und stim- 
men also mit diesen Abschatzungen gut iiberein **. 

* Ahnliche Verhialtnisse hat man auch bei einigen Stoffen, die im kristallinen 
und im glasigen Zustand vorliegen kénnen (z. B. Glyzerin, Selen). Die spezifischen 
Warmen der betreffenden Substanzen im kristallinen und glasigen Zustand sind 
bis zum Transformationsintervall des Glases fast gleich. In diesem Bereich steigt 
die spezifische Warme des Glases jedoch steil bis etwa auf den Wert der Schmelze 
an. Der Energieunterschied zwischen Kristall und Glas vom Transformationsinter- 


vall bis zum Schmelzpunkt ist etwa gleich der halben Schmelzwarme (A. EUCKEN, 
Lehrbuch der phys. Chemie, Bd. II/2. Leipzig 1944). 

*x Die Abschatzungen von OrIANI und LuMSpDEN gehen von der gemessenen 
Volumenzunahme beim Schmelzen der von ihnen betrachteten Metalle aus. Es 
soll noch erwahnt werden, daB die metastabile Modifikation des Ga — im Gegensatz 
zu der normalen Struktur — eine gréBere Dichte hat als die Schmelze!4. Der 
Vergleich der betrachteten Umwandlungen mit den obigen Abschatzungen ist also 
fiir Sn und Ga gerechtfertigt; dies gilt nicht ohne weitere Annahmen fiir die Bi- 
Umwandlung, da Bi unter Volumenabnahme schmilzt. 

15 ORIANI, R.A.: J. Chem. Phys. 19, 93 (1951). 

6 LuMSDEN, J.: Inst. Metals Monograph Ser. No. 11 (1952). 

™ Ricuter, H.: Fortschr. Phys. 8, 493 (1960). 
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In gleicher Weise wie die Umwandlungswarmen soll nun die Wider- 
standsdanderung der Sn-Schichten mit Cu-Zusatz beim Kristallisieren 
des Zinns mit der Widerstandsanderung beim Schmelzen bzw. Erstarren 
verglichen werden. Der Widerstand der Schichten andert sich bei der 
Umwandlung um den Faktor zwei; das entspricht einer Restwiderstands- 
abnahme von 24 uQ%cm. Am Schmelzpunkt des Zinns findet man, daB 
der Widerstand des fliissigen Metalles um 25,2 wOcm gréBer ist als der 
des kristallinen!8, Wahrend bei der Kristallisation des amorphen Zinns 
bei tiefer Temperatur nur etwa die Halfte der Schmelzenthalpie gefunden 
wird, erhalt man fiir die Anderung des Widerstandes in beiden Fallen 
den gleichen Wert. Wenn die Interpretation der Umwandlungswarme 
bei der Kristallisation des amorphen Zinns als Fehlordnungsanteil der 
Schmelzenthalpie richtig ist, dann kann man auch die bei beiden Pro- 
zessen als gleich groB gefundene Widerstandsanderung dieser Fehlord- 
nung zuordnen. 


b) Kristalline Schichten. Wahrend Schichten aus Bi, Ga und Sn-+10 
Atom-% Cu nach abschreckender Kondensation in einem fliissig- 
keitsahnlichen Zustand vorliegen, entstehen alle anderen bisher unter- 
suchten reinen Metalle sofort kristallin?. Jedoch weisen solche Schich- 
ten einen hohen Gehalt an St6rungen auf, deren Ausscheidung sich 
tiber ein weites Temperaturgebiet erstreckt (vgl. Fig. 7). An ab- 
schreckend kondensierten Cu-Schichten haben MONCH und SANDER? von 
20 bis 60° K Fehlordnungsenergie und Widerstandsverlauf gemessen. 
Die Ergebnisse dieser Arbeit seien hier kurz wiederholt: Die ausgeschie- 
dene Fehlordnung wird durch den Quotienten AE/4o aus gemessener 
Warmeténung und Restwiderstandsabnahme charakterisiert, da dieser 
Wert im Gegensatz zu den Absolutwerten AE und Ae unabhangig von 
der Anzahl der ausgeschiedenen St6rungen sein sollte. Der Vergleich 
mit Messungen der Fehlordnungsenergie und der Restwiderstands- 
abnahme an mit energiereichen Teilchen bestrahltem Cu im gleichen 
Temperaturgebiet ergibt, daB der fiir abschreckend kondensierte 
Schichten erhaltene Wert AE/Ao gut mit dem an neutronenbestrahltem 
Cu gemessenen Wert!* ”° iibereinstimmt. Fiir die Erholung der Schichten 
in diesem Temperaturgebiet wird folgendes Modell vorgeschlagen. Nach 
dem Aufdampfen hat man schon kleine geordnete Bereiche und dazwi- 
schen stark fehlgeordnetes Material. Diese fehlgeordneten Atome kri- 
stallisieren beim Anlassen an die schon vorhandenen Kristallite an. 


18 Roti, A., u. H. Motz: Z. Metallkde. 48, 272 (1957). 

19 Brewitt, T.H., R.R. Corrman and C.E. KLABUNDE: Phys. Rev. Letters 3, 
132 (1959). 

20 Brewitt, T.H., R.R.Cortman, C.E. KraBuNDE and T.S.NoaGeLe: J. 
Appl. Phys. 28, 639 (1957). 
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Im folgenden soll diskutiert werden, ob die Messungen an den reinen 
Metallen Au, Pb und Sn sich auch mit dieser Modellvorstellung beschre1- 
ben lassen. Zu diesem Zweck wird zunachst wieder der aus gemessener 
Fehlordnungsenergie und Restwiderstandsabnahme gebildete Quotient 
AE|Ao betrachtet. Fir Au und Pb ergibt sich wie auch friher fiir 
Cu von 20 bis 60° K ein konstanter Wert. In Fig. 6 ist der aus mehreren 
Messungen gemittelte Verlauf von AE/Ao fiir Sn aufgetragen. Bis 
etwa 40° K hat AE/Ap einen konstanten Wert, der dann zu hoheren 
Temperaturen hin langsam abnimmt. In der Tabelle 2 sind die AE/A o- 

Werte fiir die Temperaturbereiche 


cal = : . 
rig Sem eingetragen, in denen sie einen kon- 
stanten Verlauf zeigen (Spalte 2). In 
R die Tabelle mitaufgenommen wird auch 
gS der Wert Q,,/Mo fiir die Kristallisation 
S 8 des Sn in den Sn-Schichten mit Cu- 
s 
SES Zusatz. Der Zusammenstellung ent- 
% . . x 
S18 nimmt man, daB die AE/A o-Werte von 
i 120 bis 33 u.Qcm fiir diese Metalle 
0. 5 I 
on ps pecan es varuieren. Jedoch weichen die Werte fiir 


Fig. 6. Warmetonung pro Restwiderstands- reines Sn und Sn +10 Atom-% Cu nur 
abnabme fur ee me kondensierte Wenig voneinander ab. Man kann des- 

halb annehmen, daB es sich bei diesen 
Schichten um den gleichen Erholungsprozef handelt, naémlich die an 
den Sn-Schichten mit Cu-Zusatz beobachtete Kristallisation. Dieses 
Ergebnis entspricht der von MOncuH und SANDER vorgeschlagenen Mo- 
dellvorstellung ftir die Erholung abschreckend kondensierter Schichten 


Tabelle 2 
{ 2 3 4 
a | 
AE/Ao AH,/AQ 
Metall | / cal ca) : a aie 
(<, /u2em) (sror/# 2m) Ae! Ao, 
Cu 120 280 0,43 
Au 72 175 0,41 
Pb 38 24 1,60 
Sn 41 | 67 0,62 
Sn + 10 At.-% Cu 33 | 67 0,50 


in diesem Temperaturbereich. Die bei der Kristallisation der amorphen 
Sn-Schichten beobachteten Warmeténungen und Restwiderstandsab- 
nahmen konnten direkt mit den entsprechenden Werten beim Erstarren 
einer Sn-Schmelze verglichen werden. Um diesen Vergleich auch hier 
durchzufiihren, sind in Spalte 3 der Tabelle 2 die Quotienten aus den 
Schmelzenthalpien JH,"° und den Widerstandsanderungen Ao, beim 
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Schmelzen*! eingetragen. Das in Spalte 4 gebildete Verhiltnis zeigt, 
daB ebenso wie fiir Schichten aus Sn+10 Atom-% Cu und reinem Sn 
der AE/A 9-Wert auch fitr Cu- und Au-Schichten etwa gleich der Hilfte 
des Quotienten AH,/Ao, ist. Jedoch fallt das Pb aus dieser Regel 
heraus. Im Vergleich mit der Restwiderstandsabnahme bei der Kri- 
stallisation amorpher Sn-Schichten ist vorher (S. 237) der Widerstands- 
anstieg beim Schmelzen von Sn der dabei auitretenden diskontinuier- 
lichen Erhéhung der Fehlordnung zugeordnet worden. Der in Spalte 4 
der Tabelle 2 durchgefiihrte Vergleich zeigt, daB diese Deutung offenbar in 
erster Naherung ftir Cu, Au und Sn zu gelten scheint, nicht jedoch fiir Pb. 

Zusammentassend kann man sagen: Der Vergleich der AE/Ao-Werte 
ftir die Cu-, Au- und Sn-Schichten mit dem gleichen Wert fiir die Sn- 
Schichten mit Cu-Zusatz und den Quotienten AH,/A 9, fiir diese Metalle 
ergibt, da sich die Erholung abschreckend kondensierter Schichten in 
diesem Temperaturbereich gut mit der obigen Modellvorstellung be- 
schreiben laBt. 

Bei der Bestimmung des Quotienten AE/A 0 fiir die hier betrachteten 
Metalle ergibt sich, daB die Werte fiir Cu, Au und Pb von 20 bis 60° K 
konstant sind, wahrend bei Sn nur bis etwa 40° K ein konstanter Quo- 
tient AE£/A 0 gefunden wird. Wenn man diesen Wert als charakteristisch 
fiir die ausgeschiedene Fehlordnung ansieht, kénnte die langsame Ab- 
nahme des Quotienten 4E/AMo bei Sn oberhalb von 40° K dadurch ge- 
deutet werden, daB in diesem Temperaturbereich der ProzeB der Aus- 
scheidung von Fehlordnung sich andert. Nach dem obigen Bilde sollte 
also bei dieser Temperatur die Kristallisation des stark fehlgeordneten 
Materials an die schon beim Aufdampfen entstandenen Kristallite im 
wesentlichen abgeschlossen sein. Da wegen der abnehmenden Empfind- 
lichkeit des Kalorimeters nicht iiber 65° K hinaus gemessen werden 
kann, méchte man die entsprechenden Temperaturen fiir die Cu-, Au- 
und Pb-Schichten gerne abschaitzen. Zu diesem Zweck sei der Wider- 
standsverlauf abschreckend kondensierter Schichten reiner Metalle beim 
Anlassen naher betrachtet. Alle bisher untersuchten Metalle zeigen da- 
bei ein ahnliches Verhalten*®. Nach dem Aufdampfen haben die Schichten 
einen hohen Widerstand, der bei Temperaturerhohung irreversibel ab- 
nimmt und bei einer fiir das betreffende Material charakteristischen 
Temperatur ein Minimum hat. Bei dieser Temperatur sind die Gitter- 
stérungen so weit abgebaut, da der thermische Widerstand zu tiber- 
wiegen beginnt. Auf Grund ihrer Untersuchungen haben BucKEL und 
HirscH? — und schon friiher SUHRMANN und SCHNACKENBERG™ — 
einen Zusammenhang zwischen der Temperatur, bei der dieses Mini- 
mum auftritt, und der Debye-Temperatur vermutet. Jedoch haben Au- 


21 LANDOLT-BORNSTEIN, Bd. II, 6. Berlin 1959. 
22 SuUHRMANN, R., u. H. SCHNACKENBERG: Z. Physik 119, 287 (1942). 
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und Cu-Schichten dieses Widerstandsminimum etwa bei Zimmertempera- 
tur, wahrend ihre Debye-Temperaturen sehr verschieden sind (Au: 
=~ 164° K, Cu: ~ 315° K). Beide Metalle haben aber fast gleiche Schmelz- 
temperaturen (Au: 1336° K, Cu: 1357° K). Aus diesem Grunde wird ver- 
sucht, die Widerstandskurven iiber der mit der Schmelztemperatur nor- 
mierten AnlaBtemperatur aufzutragen. In Fig. 7 ist tiber der so redu- 
zierten AnlaBtemperatur T/T, als MaB fiir die in den Schichten noch vor- 


RUT) 
R004) 


OS 


Widerstandsverhalinis 


//T, G3 


Anlabremperotur 
Schme/ztemperarur 


Fig. 7. Widerstandsverhaltnis R*+(T/T,)/R* (0,04) fiir abschreckend kondensierte Cu-, Au-, Pb- und Sn- 
Schichten. Es sind R+(T/T,) und R* (0,04) die bei 20° K verbliebenen Restwiderstande nach dem Anlassen 
auf die Temperatur T, bzw. T=0,04- T, (T,: Schmelztemperatur) 

handenen Stérungen der bei 20° K verbliebene Restwiderstand darge- 
stellt. Der Widerstand bei 20° K wird nach dem in den Fig. 2 bis 4 an- 
gewandten Verfahren ermittelt. Dabei sind diese Werte mit dem bei der 
Temperatur 7/T,=0,04 vorhandenen Restwiderstand normiert. Es 
zeigt sich, daB die in dieser Weise normierten Widerstandskurven einen 
fast gleichen Verlauf haben. Die Abweichungen sind im wesentlichen 
durch etwas verschiedene Aufwarmgeschwindigkeiten und die jeweiligen 
Aufdampfbedingungen verursacht. Einen besonders starken Einflu8 hat 
die Aufdampftemperatur ; dies ist aus den fiir zwei Sn-Schichten gezeig- 
ten Beispiclen zu ersehen, die bei 4,2 und 10° K kondensiert worden sind. 

Als Ergebnis dieser Auftragung des Widerstandsverlaufes tiber der 
mit der Schmelztemperatur normierten AnlaBtemperatur ergibt sich, 
da in abschreckend kondensierten Schichten bei gleichen reduzierten 
Temperaturen 7/7, ahnliche Schichtzustande vorliegen. Einen Hin- 


* Werte aus: MONCH und SANDER’, 
*k Werte aus: BUCKEL und HitscH3. 
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weis auf diese Tatsache findet man bei BitLow und BucKEL2, die ihre 
Ergebnisse der Elektronenbeugung an abschreckend kondensierten Me- 
tallschichten mit den Schmelzenthalpien verglichen haben. Es gilt nam- 
lich fiir die meisten Metalle die Regel: AH, ~ R - T,®. 

Die Erholung der abschreckend kondensierten Schichten ist durch 
die Beweglichkeit der fehlgeordneten Atome bestimmt. Fiir die Selbst- 
diffusion in Metallen haben DreNEs24 und ZENER gezeigt, daB der 
Logarithmus des temperaturunabhangigen Anteils des Diffusionskoeffi- 
zienten (In Dy) proportional zu 1/7, ist. Deshalb erscheint es plausibel, 
daB bei gleichen reduzierten Tempera- 


turen T/T, in Schichten verschiedener Tabelle 3 
Metalle vergleichbare Schichtzustande 1 2 3 4 
vorliegen. a Ngee 


asus po Metall MARA Hitslis —ececiaeebee 
Damit ist es nun méglich, auch (Kkeal/Mol) | (keal/Mol) |“ 4H,/2 


fir die Cu-, Au- und Pb-Schichten 


die Temperatur abzuschatzen, bei der ee Ree ae ait 
im obigen Bilde die Kristallisation Pb 0,15 1,22 0,24 
der stark fehlgeordneten Atome an Sa QAO 1,69 Ore 


die beim Aufdampfen entstandenen 

Kristallite im wesentlichen abgeschlossen ist. Fiir Sn ergibt sich diese 
Temperatur aus dem AE/Ao-Verlauf (Fig. 6) zu 40° K; dies entspricht 
einer reduzierten Temperatur T/T, =0,08. Das bedeutet fiir Cu und Au 
etwa 110° K, fiir Pb etwa 50° K. Diese Abschatzung ist jedoch nur sehr 
grob; so stimmen z. B. die mit T, reduzierten Kondensationstemperaturen 
nicht tiberein, da alle hier untersuchten Metalle bei 10° K erzeugt werden. 


Mit Hilfe dieser Temperaturen soll nun der Anteil der Schicht- 
substanz abgeschatzt werden, der insgesamt an dem vorgeschlagenen 
ErholungsprozeB beteiligt ist. Bei der Kristallisation der amorphen 
Schichten wird etwa die halbe Schmelzwarme frei. Beriicksichtigt man 
dieses Ergebnis, so ergibt sich aus den gemessenen Warmeténungen an 
abschreckend kondensierten Schichten (Tabelle 3, Spalte 2), daB in den 
betreffenden Temperaturbereichen etwa 12 bis 24% der Schichtsub- 
stanz (Tabelle 3, Spalte 4) an die beim Aufdampfen entstandenen Kri- 
stallite ankristallisieren. Nach dem vorher Gesagten soll sich dieser 
ProzeB von der Aufdampftemperatur bis zu der 7/7, 0,08 entspre- 
chenden Temperatur erstrecken. Fiir Cu und Au mit den tiefsten redu- 
zierten Kondensationstemperaturen ergibt sich damit, da in dem oben 
angegebenen Bild etwa 30% der Schichtsubstanz in stark fehlgeordne- 


23 FowLer, R., and E.A. GUGGENHEIM: Statistical Thermodynamics. Cam- 
bridge 1952. 

24 Dignes, G.J.: J. Appl. Phys. 21, 1189 (1950). 

25 ZENER, C.: Imperfections in Nearly Perfect Crystals (Herausg.: W. SHOCK- 
LEY. New York 1952). 
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tem Zustand zwischen den beim Aufdampfen entstandenen kleinen 
wesentlich geordneteren Bereichen vorliegen. 

Es soll an dieser Stelle noch einmal betont werden, daB das vor- 
geschlagene Modell fiir die Erholung abschreckend kondensierter 
Schichten im Tieftemperaturbereich sehr stark vereinfacht ist. Tat- 
sachlich wird in den Schichten ein allmahlicher Ubergang zwischen gut 
und schlecht geordneten Bereichen vorliegen. Die im Vorangegangenen 
durchgefiihrten Abschatzungen kénnen jedoch einen guten Anhalt fiir 
den sebr groBen Gehalt an Stérungen geben, der in den abschreckend 
kondensierten Schichten vorhanden ist. 

Zum SchluB dieser Arbeit sollen die Ergebnisse an Cu-7 und Au- 
Schichten noch mit einer neueren Arbeit von BorELiIus”* verglichen 
werden. Zu diesem Zweck sei diese Arbeit ganz kurz skizziert. Unter 
der Annahme, daf bei héheren Temperaturen der Energieinhalt eines 
festen Koérpers 3RT (R Gaskonstante) betragt, versucht BORELIUS 
durch die Analyse der gemessenen spezifischen Warmen von Cu, Au, 
Ag und Al Aussagen iiber die im thermischen Gleichgewicht vorhandenen 
Gitterst6rungen zu gewinnen. Das Ergebnis ist, daB der Energieinhalt 
der betreffenden Metalle von etwa 400° K an exponentiell tiber den 
Wert 3 RT hinaus ansteigt. Aus diesem zusatzlichen Energieinhalt kann 
er nun zwei Anteile mit verschiedener Bildungsenergie separieren. Einen 
Anteil kann Borettus auf Grund der bekannten Bildungsenergien den 
Gitterleerstellen zuordnen, jedoch bleibt die Natur der anderen Gitter- 
fehler, die er ,,primare Defekte‘‘ nennt, bisher unbekannt. Kalorische 
Experimente von Astrém2’ haben ergeben, daB die Aktivierungsenergie 
dieser ,,primaren Defekte“ etwa 0,05 eV betragt. Sie kénnen also bei 
den bekannten Abschreckexperimenten an diinnen Drahten 28 nicht ein- 
gefroren werden. Jedoch sollte es méglich sein, Defekte dieser Aktivie- 
rungsenergie in abschreckend kondensierten Schichten einzufrieren. Es 
ist vorher diskutiert worden, da in solchen Cu- und Au-Schichten von 
20 bis etwa 100° K ein einheitlicher Erholungsproze8B vorliegt. Aus den 
bekannten Warmeténungen AF (Tabelle 3, Spalte 2) errechnet man ins- 
gesamt etwa 440 cal/Mol fiir den Bereich von 20 bis 100° K. BoreELius 
gibt nun an, daf die ,,primaren Defekte‘ am Schmelzpunkt von Cu und 
Au einen zusatzlichen Energieinhalt von 450 cal/Mol bedingen. Diese 
Ubereinstimmung legt es nahe, diese ,,primaren Defekte‘’ von BoRELIUS 
in ahnlicher Weise zu deuten wie die in den abschreckend kondensierten 
Schichten von 20 bis 100° K ausgeschiedene Fehlordnung. 


Meinem verehrten Lehrer, Herrn Professor Dr. R. Hixscu, méchte ich an dieser 
Stelle fiir viele anregende Diskussionen und Ratschlage danken. Ebenfalls danke 
ich Herrn Dr. W. SANDER fiir zahlreiche wertvolle Hinweise und Diskussionen. 


26 Boretus, G.: Ark. Fysik 15, 65 (1958). 
27 AstréM, H.U.: Ark. Fysik 14, 263 (1956). 
*8 Vgl. z.B. H.G. vAN Burren, Imperfections in Crystals. Amsterdam 1960. 
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Spektrum, Zeeman-Effekt und Elektronenterme 
des dreiwertigen Holmiums in kristallinen Salzen 


Von 


I. GROHMANN, K.H. HELLWEGE und H.G. KAHLE 


Mit 7 Figuren im Text 


(Eingegangen am 26. April 1961) 


Das sichtbare Absorptionsspektrum des Ho%+-Ions im hexagonalen Athylsulfat, 
im triklinen Nitrat und im monoklinen wasserhaltigen Chlorid und sein Zeeman- 
Effekt im Athylsulfat werden bei tiefen Temperaturen aufgenommen und gedeutet. 
Dabei wird die friihere Analyse des Chlorid-Spektrums in einigen Punkten korrigiert. 
Die /-Werte und die Landéschen g-Faktoren aller untersuchten angeregten Elek- 


tronenterme werden bestimmt. 


I. Einleitung 


Das Absorptionsspektrum des dreiwertigen Holmiums in kristal- 
linen Salzen ist bereits mehrere Male aufgenommen?! und in Teilen 
von einem von uns? friiher analysiert worden. Diese Analyse muBte 


jedoch von vornherein als unsicher gelten, da bei 
den friiheren Experimenten keine geniigend tiefen 
Temperaturen und vor allem kein Magnetfeld zur 
Verfiigung standen. 

Es wurde daher das sichtbare Absorptions- 
spektrum einschlieBlich seines Zeeman-Effektes 
von drei kristallinen Ho-Salzen bei tiefen Tem- 
peraturen mit groBer Dispersion neu aufgenom- 
men. Diese Untersuchungen ergaben, da die 
friihere Analyse tatsachlich in einigen Punkten 
revidiert werden mu. Der untersuchte Spektral- 
bereich von 15500 bis 22500cm™+ umfaBt die 
Gruppen D bis J (Bezeichnung wie in %), deren 
Wellenzahlen (ohne die relativ kleine Kristallfeld- 
aufspaltung) dem Termschema Fig.1 zu entnehmen 
sind. In der vorliegenden Arbeit werden die 
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Fig. 1. Schwerpunkte der 


Terme des Ho*+-Ions zwi- 
schen 14.000 und23000cm7! 


1 GoBrEecHT, H.: Ann. Phys. (5) 28, 673 (1937); (5) 31, 755 (1938). 


2 MEEHAN, E. J., and G.C. Nutrine: J. Chem. Phys. 7, 1002 (1939). 


3 SEVERIN, H.: Z. Physik 125, 455 (1949). 
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experimentellen Ergebnisse und ihre theoretische Analyse behandelt. 
In den folgenden Arbeiten® werden die experimentell gefundenen Elek- 
tronenterme mit den theoretisch médglichen Termen des freien Hol- 
mium-lons verglichen. 


II. Theoretische Hilfsmittel 


1. Athylsulfat. Die Athylsulfate SE(C,H;SO,)3 - 9 H,O mit SE = Ho 
und (Y, Ho) bilden hexagonale Kristalle, in denen die SE-Ionen auf 
Gitterplatzen der Symmetrie C,,, in Naherung sogar D3, sitzen®. Wie 
die folgenden Untersuchungen zeigen, reicht das vorwiegende Kristall- 
feld der Symmetrie D,, véllig zur Deutung der bei normalen Kristall- 
dicken gewonnenen Spektren aus; der tiberlagerte schwache Anteil der 
Symmetrie C;, kann vernachlassigt werden. 

In einem Kristallfeld der Symmetrie D,, spaltet jeder durch den 
Wert der Quantenzahl J gekennzeichnete Term des freien Ho-lons auf 
in eine Reihe von Kristallfeld-Komponenten, die durch die Werte der 
Kristallquantenzahlen “# =0, +1, +2,3 und »=0,1 charakterisiert 
werden (ausfiihrliche Darstellung in’). Die zu #=+1 und w=+2 
gehérenden Komponenten sind zweifach entartet, bei ihnen ist » nicht 
definiert; die tibrigen Komponenten sind einfach. 

Fiir strahlende Ubergange zwischen zwei Kristallfeld-Komponenten i 
und & gelten die folgenden Auswahlregeln: fiir elektrische Dipolstrahlung 
(P = elektrisches Dipolmoment, z = Kristallachse) 


s-Ubergang: (P,+1P);,==0 nur, wenn Aw = +2, + 4 ist, 


p-Ubergang: (P);,-+ 0 nur, wenn Au = +3 (1) 
und A yi= 0 1St: 


fir die Quantenzahl J gelten im Kristall keine Auswahlregeln mehr; 
fiir magnetische Dipolstrahlung (M = magnetisches Dipolmoment) 


o-Ubergang: (M, +1 M,);,+0 nur, wenn A@ = +1, +5 ist, 
x-Ubergang: (M,);,+0 nur, wenn Au =0 (2) 


und Ay == 4 1: 
ferner die Auswahlregel 


Aj =0,+t> auBer J =0>f=0. (3) 


In einem Kristallfeld der Symmetrie C;, ware die Kristallquantenzahl » 
nicht definiert; Auswahlregeln fiir » wiirden daher nicht wirksam sein. 


> HUFNER, S.: Z. Physik 164, 257, 269 (1961). 
§ KETELAAR, J.A.A.: Physica, Haag 4, 619 (1937). 
? HELLWEGE, K.H.: Ann. Phys. (6) 4, 95, 143, 357 (1948). 
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Bei Anlegen eines Magnetfeldes spalten die zweifach entarteten 
Kristallfeld-Komponenten im allgemeinen auf, und zwar bei achsen- 


parallelem Magnetfeld Hz linear mit dem Magnetfeld (bei J >3 mit 
zusatzlichem nichtlinearen Anteil), bei achsensenkrechtem Magnetfeld 


Hz nur nichtlinear; die einfachen Kristallfeld-Komponenten werden 
héchstens nichtlinear verschoben. 

Die Aufspaltung der Terme mit J/<2 durch ein Kristallfeld der 
Symmetrie D;, und ein auBeres Magnetfeld wurde in fritheren Arbeiten 
berechnet und durch die Kristallfeld-Matrixelemente Ky, und den 
Landéschen g-Faktor des Terms ausgedriickt®*. Fiir einen Term mit 


J =2 im achsensenkrechten Magnetfeld Hz wurden Naherungslé- 
sungen angegeben, bei denen nur quadratische Glieder in der Magnet- 
feldstarke H beriicksichtigt sind’; bei Beriicksichtigung auch der bi- 
quadratischen Glieder erhalt man folgende Ausdriicke fiir die Energien 
der Termkomponenten: 


MW = Koo + 25- — ie ra B) 
Vat =Ky, a a 
ee ee ee 
W.o = Kop = - = Go 5 
Ve = 5 <i = 
mit Wuthuomkiyee BSKy= Ka (Catan. (5) 


Fiir /=3 ergeben sich sehr unhandliche Ausdriicke fiir die Energie der 
Termkomponenten. Es ist aber auch dann ohne Schwierigkeiten még- 
lich, aus dem linearen Aufspaltungsfaktor s) der Kristallfeld-Kompo- 
nenten im achsenparallelen Magnetfeld den g-Faktor des gesamten Terms 
zu bestimmen (siehe 7°). 

Das Ho®*-Ion besitzt im Grundzustand ein groBes magnetisches 
Moment. Die Folge davon ist, daB am Ort eines bestimmten Ions nicht 
das von auBen angelegte Magnetfeld H,,; herrscht, sondern das durch 
die Dipolfelder der Nachbarionen modifizierte, lokale Feld H,.. Die 
Starke des Feldes H,,, wird nach einem von DANIELS" und GRAMBERG! 
angegebenen Verfahren berechnet. 

7 8 HELLWEGE, K.H., U. JoHnseN, H.G. KAwLe u. G. ScHaack: Z. Physik 148, 


112 (1957). . . 
9 HELLWEGE, K.H., G. Hess u. H.G. Kane: Z. Physik 159, 333 (1960). 
10 GRAMBERG, G.: Z. Physik 159, 125 (1960). 
11 Daniets, J.M.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 66, 673 (1953). 
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2. Nitrat. Das Nitrat SE(NO,), - x H,O mit SE = (Y, Ho) (10:4) und 
mit wahrscheinlich x =6 bildet trikline Kristalle. Die Punktsymmetrie 
am Ort der Ho-Ionen ist daher ebenfalls triklin. Alle Kristallfeldkom- 
ponenten sind einfach und durch den Wert # =0 der Kristallquanten- 
zahl  gekennzeichnet. Fiir elektrische Dipolstrahlung gelten keine 
Ubergangsverbote, fiir magnetische Dipolstrahlung nur die Auswahl- 
regel (3). 

3. Chlorid. Die theoretischen Hilfsmittel fiir die Deutung des Spek- 
trums im Chlorid sind bereits in der friiheren Arbeit angegeben worden ; 
sie sollen hier nicht wiederholt werden. 


III. Experimentelles 

Es wurden folgende Substanzen als Einkristalle untersucht: Die 
isomorphen hexagonalen Athylsulfate Ho(C,H;SO,), - 9H,O und (Y, Ho) 
(C.H,SO,)3° 9H,0 (Y¥: Ho = 10:4), das trikdine Nitrat (Y ) Ho)(NO;). 
xH,O (Y:Ho = 10:1) mit wahrscheinlich x =6 und die isomorphen 
monoklinen Chloride HoCl,-6H,0 und (Y, Ho)Cl,-6H,O (Y:Ho= 
10:1). 

Das sichtbare Absorptionsspektrum des Ho?* wurde mit polarisier- 
tem Licht in der bekannten spektroskopischen Anordnung® photo- 
graphiert, wobei sich die Kristalle auf der Temperatur des fliissigen 
bzw. abgepumpten fliissigen Heliums oder der fliissigen bzw. abge- 
pumpten fliissigen Luft in homogenen Magnetfeldern bis zu 28000 Oe 
befanden. 

Beim Betrachten der Absorptionsaufnahmen verschiedener Nitrat- 
Kristalle, die aber aus derselben Lésung gezogen wurden, stellt man so- 
fort fest, daB die Kristalle zwei voéllig verschiedene Spektren geben 
konnen, die sich bei 4,2 °K allein schon durch die Anzahl der Linien in 
jeder einzelnen Gruppe deutlich unterscheiden (vgl. Fig. 3). Es muB8 
also offensichtlich zwei Modifikationen des Nitrats (vielleicht mit 
verschiedenem Kristallwasser-Gehalt) geben, in denen die Ho-Ionen 
auf Gitterplatzen mit véllig verschiedener Umgebung sitzen. Die beiden 
Modifikationen werden im folgenden als Modif. 1 und Modif. 2 unter- 
schieden. Wir vermuten, daB die Bildung der einen oder anderen 
Modifikation lediglich durch den Saéuregrad bei der Kristallisation be- 
stimmt wird. Genauere Untersuchungen dariiber und Untersuchungen 
eventueller Unterschiede im auBeren Habitus der Kristalle haben wir 
bisher nicht durchgefiihrt. 


IV. Experimentelle Ergebnisse und ihre Deutung 
1. Athylsulfat. a) Der Grundterm ®I,. In den Spektren der verschie- 
denen Gruppen tritt bei 4,2°K sehr haufig die Wellenzahldifferenz 
6,01 cm zwischen zwei Linien auf. Daraus folgt, daB bei 4,2 °K im 
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Grundterm °/, noch zwei Komponenten besetzt sind, und zwar die 
zweifach entartete Komponente I mit der Kristallquantenzahl “= +1 
bei 0 cm™ und die einfache Komponente II mit # =0, » =0 bei (6,01 + 
0,02) cm. Die Werte der Kristallquantenzahlen folgen iiber die Polari- 
sation der Linien und die Auswahlregeln (1), (2) eindeutig aus den 
Spektren, z.B. der Gruppe G, Fig. 4 und Abschnitt IV, 1b. 


Mit steigender Temperatur riickt die Komponente IT zu niedrigeren 
Energien; sie liegt bei 58 °K bei (4,83 0,20) cm, bei 85 °K bei 
(4,34 +0,30) cm. AuBerdem erscheinen bei héheren Temperaturen 
weitere Linien in den Spektren, die Ubergangen von hdher liegenden 
Grundtermkomponenten entsprechen. Insgesamt konnten vier weitere 
Komponenten III, IV, V und VI des Grundterms °/, festgelegt werden, 
deren Kristallquantenzahlen und deren Lage bei 58 °K im Termschema, 
Fig. 6, angegeben sind. 


Im achsenparallelen Magnetfeld Hlz spaltet die Komponente I 
im Rahmen der MeBgenauigkeit streng linear auf. Dabei verschiebt 
sich die Komponente mit “=-+1 zu hdheren Energien, wie man mit 
Hilfe der Auswahlregeln (1) aus dem Zeeman-Effekt der Gruppe G 
herleitet. Der lineare Aufspaltungsfaktor s;, wird nach Korrektur des 
Magnetfeldes infolge der Dipolfelder der Gitternachbarn (Dipol-Wechsel- 
wirkung, siehe 1°) fiir das unverdiinnte und fiir das mit Y verdiinnte 
Athylsulfat gleich groB gemessen, und zwar gleich 


SU =o ae O05. (6) 


Die Starke des Einflusses der Dipol-Wechselwirkung mit den Gitter- 
nachbarn ergibt sich aus Fig. 2, in der der gemessene Zeeman-Effekt 
der beiden Grundtermkomponenten I und II einmal iiber dem unkorri- 
gierten d4uBeren Feld H.,,, das andere Mal iiber dem korrigierten Feld 
Ao. aufgetragen ist. Die Kurven fiir das unverdiinnte und das ver- 
diinnte Praparat unterscheiden sich nur, solange sie tiber H, aufge- 
tragen werden, da bei dem verdiinnten Praparat die Dipol-Wechsel- 
wirkung sehr viel kleiner ist. 

Die Komponente II erfaéhrt eine quadratische Verschiebung um 


Agi — = 2,0 de 0,5) 10-* cm 4/Oc? (7) 


zu niedrigeren Energien. . 

Fiir achsensenkrechtes Magnetfeld Hz erhalt man aus dem Zeeman- 
Effekt der Gruppe G (Abschnitt IV, 1b) die folgende Magnetfeldabhan- 
gigkeit der Energie der Komponenten I und II 


AW, jhe = 4, H* + ¢,, H* (8) 
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a 


mit a_1,=— (6,7 £0,6)-10-%cm4Oe?, c_y, =+ (4,9 1,2) 10° em 7/Oce* 


fiir die eine Zeeman-Komponente von I, a.;, =¢.1, =O fiir die andere 
Zeeman-Komponente von I und ay, =+(6,0 0,6) - 10% cm™/Oe?, 
er, =— (2,5 41,2) - 107% em+4/Oet fiir die Komponente IT. 


Der von uns gemessene Aufspaltungsfaktor sj; stimmt innerhalb 
der MeBgenauigkeit mit dem Wert g)=sy;) =7,705 +0,005 iiberein, den 
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Fig. 2a u. b. Zeeman-Effekt der Grundtermkomponenten I und II des Ho-Athylsulfats im achsenparallelen 

Magnetfeld. Im linken Teilbild (a) ist der Zeeman-Effekt aufgetragen liber dem von auBen angelegten 

Magnetfeld Hext, im rechten Teilbild (b) tiber dem inneren Feld Hjoc nach Berticksichtigung der Dipol- 

Wechselwirkung mit den Gitternachbarn. Es bedeuten: © MeBpunkte fiir das unverdiinnte (ausgezogene 
Kurve), -- MeBpunkte fiir das mit Y verdiinnte Ho-Athylsulfat 


BAKER und BLEANEyY durch paramagnetische Resonanz am (Y, Ho)- 
Athylsulfat (100:1) ermittelt haben?2. 


b) Die angeregten Terme. Die Spektren einiger Gruppen sind in den 
Fig. 3, 4 und 5 wiedergegeben; Einzelheiten sind den Bildunterschriften 
zu entnehmen. Die Anzahl der Linien, die bei 4,2 °K in den einzelnen 
Gruppen des Athylsulfats beobachtet wurden, ist in Tabelle 1 zusammen- 
gestellt, und zwar getrennt nach Ubergangen, die von der Grundterm- 
komponente I und von der Grundtermkomponente II ausgehen (I-Uber- 
ginge und II-Ubergange), und nach der Polarisation der Uberginge, 
siehe Gln. (1) und (2). Magnetische Dipolstrahlung tritt nur in Gruppe H 
auf (zum Teil gemischt mit elektrischer Dipolstrahlung) ; in den iibrigen 


12 Baker, J.M., and B. BLEANEY: Proc. Roy. Soc. Lond. A 245, 156 (1958). 
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Fig. 3. Spektren der Gruppe D. Obere Spektren: Nitrat-Modifikation 1 bzw. Modifikation 2 bei T = 4,2 °K 
bzw. T +2 °K, mit unpolarisiertem Licht aufgenommen; Schichtdicke 1,2 mm. Untere Spektren: Athyl- 
sulfat bei T=4,2®K, mit polarisiertem Licht aufgenommen; Schichtdicke 0,7 mm des Praparats Y: Ho = 
10:1. Photographisches Positiv. Wellenzahlen wachsen nach rechts. Es bedeuten: G Strahlvektor, & elek- 


trischer Vektor der eingestrahlten, linear polarisierten Lichtwelle, z Kristallachse. Die Deutung der Linien 
ist am Rand der Spektren vermerkt 
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Fig. 4. Spektren und Zeeman-Effekt der Gruppe G. Oberste Spektren: Nitrat-Modifikation 1 bzw. 2 bei 

T 2 °K; Schichtdicke 1,2 mm. Ubrige Spektren: Athylsulfat, und zwar Mitte: bei T=58 °K; Schicht- 

dicke 1,2 mm des unverdtinnten Praparats, unten: bei T =4,2 °K; Schichtdicke 0,8 mm des Praparats 
Y:Ho=10:1. Darstellung sonst wie in Fig. 3 
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Gruppen wird nur elektrische Dipolstrahlung absorbiert. Die in Klam- 
mern gesetzten Zahlen bedeuten Linien, die nur bei relativ groBen 
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Fig. 5. Spektrum und Zeeman-Effekt der Gruppe H im Athylsulfat bei T=4,2°K. Schichtdicke 0,8 mm 
des unverdtinnten Praparats. Darstellung wie in Fig. 3. Das unterste Spektrum ist eine AusschnittsvergréBe- 
rung des dartiber stehenden Spektrums. Die Linie ganz rechts ist in 8 HFS-Komponenten aufgespalten 


Schichtdicken sehr schwach beobachtet werden; ihre Intensitat ist um 
mehrere Zehnerpotenzen kleiner als die der iibrigen Linien. Sie ent- 


Tabelle 1. Athylsulfat 


Anzahl der beobachteten Ubergange 


J-Wert des 


Gruppe Te -Ubergiinge I1-Ubergange angeregten Terms 
p: oa o | s bzw. 2 ; Pp bzw. o NY Sa nu 

D 2 4 ila (ais Dae (irs 5 oder 6 
Ey 1 1 = | 1 2 

EY, 2 3 1+ (1)* 2 4 

F 1 3 1 1 3 

G 1 1 = 1 2 

Ted 6 5 4 4 8 

Ty = 1 = — tee 


* Nur bei relativ groBen Schichtdicken des unverdiinnten Praparats. 
* Dieser Wert ist unsicher. 


sprechen Ubergangen, die durch Symmetrieverringerung von D,, auf 
C3, erlaubt werden. Da keineswegs alle durch diese Symmetriever- 
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tingerung erlaubten Uberginge beobachtet werden, reicht das  vor- 
wiegende Kristallfeld der Symmetrie D,, noch véllig aus zur Deutung 
der bei mittleren Schichtdicken gewonnenen Spektren. 

Aus der Polarisation und der Anzahl der in den einzelnen Gruppen 
beobachteten Linien ergeben sich mit Hilfe der Auswahlregeln Giles 
ohne Schwierigkeiten die /-Werte der angeregten Terme, die in der 
letzten Spalte der Tabelle 1 angegeben sind. Der Term G mit J =2z.B. 
spaltet im Kristallfeld der Symmetrie D,, auf in zwei zweifach ent- 
artete Komponenten mit #=-+-2 und #=-+1, deren energetische 
Lage aus den Linien 2 und 3 im Spektrum der Gruppe G, Fig. 4, folgt 
(Komponenten a und b im Termschema, Fig. 6), und eine einfache 
Komponente mit ““ =0, y =0, deren Lage mit Hilfe des achsensenkrech- 
ten Zeeman-Effektes berechnet werden kann (s. unten). Die Linie 14 
der Gruppe G entspricht dem Ubergang Grundtermkomponente II 
nach Komponente a. Mit den Auswahlregeln (1) ergeben sich dann die 
Werte der Kristallquantenzahlen fiir die Grundtermkomponenten, die 
bereits in Abschnitt IV, 1a angegeben sind. 


Die friiher* angegebene Deutung der Gruppen £; und £,;, durch 
nur einen angeregten Term laBt sich nach den Ergebnissen am Athyl- 
sulfat, wo diese beiden Gruppen relativ weit auseinanderliegen, nicht 
mehr halten; sie mu in der in Tabelle 1 angegebenen Weise revidiert 
werden. Ebenso mu vermutlich die Gruppe / durch zwei Gruppen J; 
und J;; gedeutet werden, wobei J; im Athylsulfat bei 4,2 °K wahrschein- 
lich nur aus einer Linie besteht. Diese Aufteilung mu aber vorlaufig 
als unsicher gelten, da die sehr breiten Linien der Gruppe /;,; bisher 
nicht analysiert werden konnten. 

Die gemessenen linearen Aufspaltungsfaktoren im achsenparallelen 


Magnetfeld H\lz fiir die zweifach entarteten Termkomponenten sind in 
Tabelle 2 aufgefiithrt. Ein positives (negatives) Vorzeichen bedeutet 
dabei, daB die Zeeman-Komponente mit +“ (—) zu hoheren Energien 
verschoben wird. Die Bezeichnung der Termkomponenten durch kleine 
Buchstaben entspricht der im Termschema, Fig.6. Aus den Auf- 
spaltungsfaktoren ergeben sich entweder nach Gl. (2) der Arbeit® (bei 
kleinen /-Werten) oder nach Gl. (4) der Arbeit!° (bei groBen /-Werten) 
die in der letzten Spalte der Tabelle 2 angegebenen Werte fiir den g- 


Faktor des betreffenden Terms. 


Im achsensenkrechten Magnetfeld H Lz treten keine linearen, sondern 
nur nichtlineare Zeeman-Effekte auf. Sie wurden im einzelnen nur in 
Gruppe G ausgewertet, wo neben quadratischen Verschiebungen zum 
erstenmal auch biquadratische Verschiebungen der Linien und Term- 
komponenten ausgemessen werden konnten. Aus dem quadratischen 


Anteil aller Linien ergibt sich einerseits mit dem fiir H||z bestimmten 
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g-Faktor des Terms G (Tabelle 2) und mit A,,—K,,/hc=+(7,64+ 
0,20) cm? (Abstand der Termkomponenten 6 und a) aus Gln. (4), (5) 


e y 
7 ey a 
Wi fb ey} a 22 793,85 cm 
f 7 a a 
27 465,79 
+7 e k 27 465,49 
@ y) 27 ¥43,32 
Se ; 27 $40,34 
Nee th 27 ¥34,09 
HOG a % 21 424,71 
i 27 403,77 
2 é 27 397,63 
25 Cc 27 397,77 
oe 4 27373,53 
Sy RAG: 27 362,45 
er 27 160, 2 
9 oO 27 153,25 
ey p eee 21 1382s 
Z 20 779,68 
Jeane 20 779,47 
22 a 
) ae eee 20 669 
ee 20 666,29 
+7 a 20 657,77 
* ess 78 683,02 
2 piney 78 653,08 
Ee 5 (Bs 78 637,79 
TS 4 18 610,77 
ao a 78 590,78 
(eas 78 507,85 
Te #2 78 497,68 
Ly 75 606,59 
+7 75 559,23 
FIA 15 550,38 
cap 15 53408 
a 75 530,74 
3 15 577,67 
ow 177,6 
. £2 704,3 
DO 27 76,4 
0 47, 04 
2 607 _, 
27 0,00cm 
Fig. 6. Termschenia des Ho*+-Ions im hexagonalen Athylsulfat bei 4,2 °K mit den Ubergangen, die von der 


tiefsten Grundtermkomponente I ausgehen. Es bedeuten: lateinische Buchstaben p, Ss elektrische Dipole 
parallel bzw. senkrecht zur Kristallachse; griechische Buchstaben 2, o magnetische Dipole parallel bzw. 
senkrecht zur Kristallachse; 72, » Kristallquantenzahlen; * Wellenzahlen der Kristallfeldkomponenten. Die 
Wellenzahlen der Grundtermkomponenten ILI bis VI und der Komponente c des Terms F gelten fiir 58 °K 


der Abstand der Komponente c mit “ =0, y =0 von der Komponente 0 
mit “ = +1 mit relativ groBen Fehlergrenzen zu 


W.-W,  Ky—K 


a= a) 7+10 -1 
he 2 he a (Zz 3) ose (9) 
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andererseits der bereits in Abschnitt IV, 1a angegebene quadratische 
Zeeman-Effekt der Grundtermkomponenten I und II. Berechnet man 
mit dem Wert der Gl. (9) den biquadratischen Anteil des Zeeman- 
Effekts ftir die Komponenten des Terms G, so verbleibt der in Ab- 
schnitt IV, 1a beschriebene biquadratische Anteil fiir die Grundterm- 
komponenten I und II. 


Tabelle 2. Zeeman-Effekt H|\z des Athylsulfats 


—_—_—_——————————— eee — 


Term- = | 


Term komponente | i Aufspaltungsfaktor g-Faktor 
| l 
D Cc +2 + (1,64 + 0,0 
d in, s Re 1} g(+ 2, H)) = 1,344 0,05 
é ae ard, 33 a= 0,04) | 
f =t= 4 = 6,04 se Ob /Ay) i @ (221, 4) = 1,18: 0,20 
Ey a +2 +(3,58+0,10) | g(+2,H,) = 1,79+0,05 
b 3e 1 + (1,78+-0,06) | g(+14, 8) = 1,78+0,06 
Exx b = + (1,3740,08) | g(+1, Hi) = 1,37 +0,08 
c +2 + (1,27 +0,10) 
€ +2 Elias | 
F a +1 + (1,29 + 0,10 | g(+1, H,) = 1,29+0,10 
d a0) JE (2 85 Oe | &(+2, A) = 1,28 + 0,06 
G a +2 sip (2a saOHes)) || (EEA eh)) == sible oor! 
b seul +(1,09+0,06) | g(+1,H)) = 1,09+ 0,06 
H b Veet — (1,40 + 0,10 || 
d (Se + (7,84 + 0,10 ye (a= ot Oe On 
g ee (0,00 + 0,20 DI 
Cc | +1 — (2,39+0,10 
i | 44 — (0,19 + 0,10 | eenn = 1,06+0,12 
k } +41 (5,76+0,15 | 
Ibi, a +1 + (0,78 £0,15 N e2ite 45 == 0078 Oot 


* Wegen groSer Linienbreite nicht zu messen. 


c) Kernhyperfeinstruktur (HFS). Uber die Beobachtung der HFS 
im Spektrum des Ho-Athylsulfats haben wir bereits in einer kurzen 
Mitteilung berichtet!*. Die wichtigsten Ergebnisse sollen hier im Zu- 
sammenhang wiederholt werden. 

Ein groBer Teil der bei 4,2 °K beobachteten Absorptionslinien zeigt 
eine kastenartige Linienform mit steil abfallenden Flanken, die als 
Uberlagerung mehrerer dicht nebeneinanderliegender, sehr scharfer 
Linien zu erkliren ist. Bei einigen Absorptionslinien konnte diese 
Struktur im achsenparallelen Magnetfeld aufgelést werden. Fig. 5 zeigt 
in der Ausschnittsvergr6Berung das Spektrum, Fig. 7 die Photometer- 
kurve einer solchen Linie, und zwar die Linie Id der Gruppe H, die sich 
ohne Schwierigkeiten in acht 4quidistante Komponenten mit gleicher 
Halbwertsbreite trennen lat. Es handelt sich also um die HFS, da 
das einzige stabile Isotop Ho den Kernspin I =7/2 besitzt. 


18 GROHMANN, I., K.H. HELLWEGE u. H.G. KAHLE: Naturwissenschaften 47, 
277 (1960). 
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Die Zusatzenergie einer zweifach entarteten Kristallfeld-Kompo- 
nente im achsenparallelen Magnetfeld mit Einschlu8 der HFS berechnet 
man zweckmaBig aus dem Spin-Hamilton-Operator™ 


Hae ee (10) 


mit dem effektiven Spin S=4, J=% und g,=2s,. Dabei sind die 
Operatoren S, und J, in Einheiten des Planckschen h ausgedriickt. Fur 


Fig. 7. Photometerkurve der Linie Id der Gruppe H des Athylsulfats (vgl. Fig. 5) bei 4,2 °K. Wellenzahlen 
wachsen nach rechts. Die Kreise entsprechen den Messungen am Photometer, die dick ausgezogene Kurve 
ist die Summe der einzelnen HFS-Linien 


strahlende Ubergange gelten neben den Auswahlregeln (1), (2) die Aus- 
wahlregeln 
AM,=0 (11) 


fiir die z-Komponente des Kernspins. Die beobachteten Abstande der 
HFS-Linien ergeben sich daher als Summen der HFS-Abstande inner- 
halb der Zeeman-Komponente der Grundtermkomponente I und der 
Komponente d des Terms H. Mit unseren Werten von s;) =gy)/2 und 
Sai) =8a\/2, Gl. (7) und Tabelle 2, und dem durch paramagnetische Re- 
sonanz bestimmten Wert!? A; =(0,3354 £0,0004) cm ™ ergibt sich aus 
unseren Messungen 


Ay = (0,47 + 0,04) cm (12) 


fiir die Komponente d im Term H. 


Aus dem Intensitatsverhaltnis der einzelnen HFS-Linien in Fig. 7 
folgt mit dem oben angegebenen Wert von Ay, da die Besetzung der 
HFS-Komponenten in der Grundtermkomponente I einer Boltzmann- 


14 BLEANEY, B., and K.W.H. STEVENS: Rep. Progr. Phys. 16, 108 (1953). 
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Verteilung mit einer Temperatur von (4,8-+1,0) °K entspricht. Das 
bedeutet, daB die Temperatur des Spinsystems auch wahrend der Ab- 
sorptionsversuche praktisch gleich der Temperatur des Kiihlbades ist. 

Die Grundtermkomponente II mit “ =0, »y=0 ist einfach und be- 
sitzt infolgedessen kein magnetisches Moment und in erster Naherung 
auch keine HFS-Wechselwirkung. Die von dieser Komponente aus- 
gehenden Ubergange sind daher im Spektrum leicht zu erkennen, da sie 
wesentlich geringere Linienbreiten besitzen als die von der zweifach 
entarteten Grundtermkomponente I ausgehenden Ubergange mit nicht 
aufgeléster HFS. 


2. Nitrat. a) Der Grundterm *I,. Im linienreicheren Spektrum der 
Nitrat-Modif. 1 beobachtet man bei 4,2 °K sehr haufig die Wellenzahl- 
differenzen 1,81 cm und 5,70 cm™ zwischen jeweils zwei Linien (vgl. 
Fig. 3). Es folgt daraus, daB bei 4,2 °K auBer der tiefsten Grundterm- 
komponente I noch zwei weitere Komponenten II bei 1,81 cm und III 
bei 7,51 cm besetzt sind. Ob eine Linie einem Ubergang von der Kom- 
ponente I, II oder III entspricht, lieB sich meist erst aus den Aufnahmen 
be1 abgepumptem fliissigem Helium ( 2 °K) feststellen. Bei der Modif. 2 
ist be1 4,2 °K auBer der tiefsten Grundtermkomponenten I die Kom- 
ponente II bei 8,63 cm schwach besetzt. Untersuchungen bei héheren 
Temperaturen als 4,2 °K wurden nicht durchgefiihrt. 


b) Die angeregten Terme. Die in den einzelnen Gruppen der beiden 
Nitrat-Modifikationen beobachtete Anzahl von Linien, die Ubergangen 


Tabelle 3. Nitvat und Chlorid 


Anzahl der beobachteten I-Uberginge 
- - J-Wert des 


Gruppe Nitrat | angeregten 
— Chlorid Terms 
Modifikation 1 |Modifikation 2 

D Mm) Oreel* eat 5 

Ey 5 5 5 2 

ioe 8+(4)*| 8+(1)*| 7+ (2)* 4 

Ie il 7 ii 3 

G 5 5 5 2 

H 14-4 (2)* | 13+ (2)*| 16 8 

Ty ? (3) 2 tec 


* Diese Ubergange sind sehr schwach und daher nicht eindeutig als I-Ubergange 


zu analysieren. 
+ Dieser Wert ist unsicher. 


von der Grundtermkomponente I entsprechen (I-Ubergdnge), ist in 
Tabelle 3 angegeben. Die in Klammern gesetzten Zahlen bedeuten dabei 
Uberginge, die nur sehr schwach absorbieren und daher nicht sicher 
identifiziert werden konnten. Da im Nitrat (und ebenso im Chlorid) in 
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jeder Gruppe (27 +1) I-Ubergange erlaubt sind (J des angeregten 
Terms), folgen aus den angegebenen Zahlen ohne weiteres die /-Werte 
der angeregten Terme, letzte Spalte der Tabelle 3. Diese Werte stimmen 
vollig tiberein mit den Werten, die aus den Spektren des Ho-Athylsulfats 
gewonnen wurden. Fir den Term D folgt eindeutig der Wert / =5; 
der Wert J =6, der nach dem Athylsulfat ebenfalls méglich war, kann 
jetzt ausgeschlossen werden. Die Unsicherheit in der Deutung des 
Terms J, bleibt bestehen. 


3. Chlorid. Das Spektrum des Ho-Chlorids wurde bereits friher von 
einem von uns! bei Temperaturen bis zu 14 °K hinab und ohne Ver- 
wendung eines 4uBeren Magnetfeldes aufgenommen und gedeutet. Diese 
Deutung mu8 nach unseren neuen Untersuchungen bei 4,2 °K in einigen 
Punkten korrigiert werden. Obgleich auch bei 4,2 °K noch drei Grund- 
termkomponenten I, II und II bei 0; 8,69 und 17,68 cm™ besetzt sind, 
lieBen sich zufallig zusammenfallende Linien im allgemeinen durch An- 
legen eines 4uBeren Magnetfeldes trennen. Dadurch konnten die Un- 
sicherheiten in der friiheren Analyse weitgehend beseitigt werden. 

Die Anzahl der I-Ubergange, die in den einzelnen Gruppen beobachtet 
wurden, ist in der vierten Spalte der Tabelle 3 aufgefiihrt. Aus diesen 
Zahlen folgen, zum Teil durch Vergleich mit den Ergebnissen am Nitrat, 
die in der letzten Spalte der Tabelle angegebenen /-Werte der angeregten 
Terme. Aus der Polarisation der Linien der Gruppen £; und G ergibt 
sich dann mit Hilfe der Auswahlregeln (1), (2) der Arbeit*, da die Werte 
Ound 1 der Kristallquantenzahl « bei den einzelnen Kristallfeld-Kompo- 
nenten, die im Termschema, Fig. 6 der Arbeit? angegeben sind, gerade 
vertauscht sein miissen, d.h. es muB w =O durch w« =1 und w~ =1 durch 
(4 =0 ersetzt werden. Im iibrigen bleiben die Ergebnisse unverandert 
bis auf die folgenden Falle: Term E; und Ey; wurden friither zusammen 
als Term EF gedeutet. Die fiinf tiefsten Termkomponenten von E stellen 
vermutlich den Term E; dar. Im Term E;; miissen die beiden Kompo- 
nenten bei 18621,18cm™ und 18656,18cm™ als unsicher angesehen 
werden, sie miissen vermutlich durch zwei Komponenten bei 18639,7cm 
mit « =1 und 18649,9 cm™ mit ~ =O ersetzt werden. Im Term F ist 
die Komponente bei 20711,26 cm zu ersetzen durch eine Komponente 
bei 20 706,53 cm™ mit 47 =1. Der Term G besitzt auBer den drei friiher 
gefundenen Komponenten zwei weitere Komponenten bei 21 101,37 cm 
mit “ =1 und bei 21145,43 cm mit =O: 

Die Deutung der experimentell gefundenen Terme durch die theo- 
retischen Terme des freien Ho?*-Ions wird in den folgenden Arbeiten® 
behandelt. 


Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danken wir fiir die apparative Unter- 
stitzung. 
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Matrixelemente fiir die Elektronenkonfiguration /' 


I. Die Koeffizienten der Abstammungsanteile und die 
Matrixelemente der Spin-Bahn-Kopplung 


Von 
S. HUFNER 


(Eingegangen am 26. April 1961) 


An Hand der von Racau entwickelten Methode der Tensoroperatoren werden die 
Koeffizienten der Abstammungsanteile ('’coefficients of fractional parentage‘‘) und 
die Matrixelemente der Spin-Bahn-Kopplung fiir die Elektronenkonfiguration /4 
berechnet und tabellarisch zusammengestellt. 


I. Einleitung 


Bei Untersuchungen der Spektren kristalliner Salze der Seltenen 
Erden (SE) ist es méglich, aus Anzahl und Polarisation der Absorptions- 
und Emissionslinien die Zustande im Kristall und ihre Kristallquanten- 
zahlen sowie die /-Werte der Terme zu bestimmen; aus dem Zeeman- 
Effekt lassen sich die Aufspaltungsfaktoren der Kristallfeldkomponenten 
und die Landéschen g-Faktoren der Terme gewinnen. Fiir Aussagen 
iiber die Zustande des freien, vom Kristallfeld nicht gestérten Ions 
reichen die eben genannten Informationen jedoch nur in wenigen Fallen 
aus. Man ist daher dazu iibergegangen, die Termlagen fiir die Elek- 
tronenkonfigurationen /” naherungsweise zu berechnen und mit den 
spektroskopischen Daten zu vergleichen. Alle diese Rechnungen be- 
nutzen insbesondere das Buch von ConDOoN und SHORTLEY! sowie die 
Arbeiten von RAcAH?. 

ELLioTt, Jupp und RuNcIMAN? haben mit den in diesen Arbeiten 
entwickelten Methoden die Lagen der meisten Terme fiir die Elek- 
tronenkonfigurationen /” in der Russel-Saunders-Naherung berechnet. 
Es zeigt sich jedoch, daB diese Naherung in den meisten Fallen nicht 
ausreicht; besonders in der zweiten Halfte der Reihe der SE, bei der die 
Werte der Spin-Bahn-Kopplungskonstanten ¢ verhaltnismaBig groB 
sind und somit der Fall der ,,mittleren Kopplung“ realisiert ist. 


1 Conpon, E.U., and G.H. SHortLEy: The Theory of Atomic Spectra. Cam- 
bridge: Cambridge University Press 1957. 

2 Racau, G.: Phys. Rev. 61, 186 (1941); 62, 438 (1942); 63, 367 (1943); 76, 
1352 (1949); im folgenden mit I, II, III bzw. LV bezeichnet. 

3 Exriort, J.P., B.R. Jupp and W.A. Runciman: Proc. Roy. Soc. Lond. 
A 240, 509 (1957); im folgenden mit EJR bezeichnet. 
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Erst wenn man die Termlagen fiir mittlere Kopplung berechnet, 
erhalt man eine gute Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experi- 
ment, wie die Arbeiten von Jupp und Loupon*, WyBOoURNE®, GRUBER 
und Conway® und KAHLE? zeigen. 

Zur theoretischen Berechnung der Terme der Elektronenkonfigura- 
tionen /! bendtigt man die Matrixelemente der Coulomb-AbstoBung der 
j-Elektronen und die Matrixelemente ihrer Spin-Bahn-Kopplung, die 
sich beide mit den von Racau in IT, III und IV angegebenen Hilfsmitteln 
berechnen lassen. Die Berechnung der Matrixelemente der Spin-Bahn- 
Kopplung ist dabei etwas langwierig. Sie wurde bisher fiir die Elek- 
tronenkonfiguration f? von SPEDDING§ und fiir f* von JuDD und LoupoNn?# 
ausgefiihrt. 

Inzwischen haben wir die Koeffizienten der Abstammungsanteile 
(K.d. A.) (Tabelle 1) und die Matrixelemente der Spin-Bahn-Kopplung 
(Tabelle 2) fiir die Elektronenkonfiguration /* berechnet; damit sollen 
die Hilfsmittel fiir eine weitere Analyse des Spektrum des Ho?*-Ions 
bereitgestellt werden. 


II. Die Koeffizienten der Abstammungsanteile 


In einem System von m &quivalenten Elektronen mit der Bahn- 
drehimpulsquantenzahl / 1aBt sich jeder Zustand yw als Linearkombination 
von Produkten der Zustande der m —1 ersten Elektronen mit dem Zu- 
stand des u-ten Elektrons darstellen, und zwar in der folgenden Weise 
(siehe IIIT oder EJR): 


p ("a SLM, M,) = > ("(« SL). "4 SD) 
Sh 


sm,) (LIL M,|L1M,m) (1) 


Mg Mz; mm, 


xp ("aS LM; M,) p(lm,m). 


Dabei sind «SLM,M, die Quantenzahlen, die den zu berechnenden 
Zustand kennzeichnen; die entsprechenden iiberstrichenen Gr6éBen be- 
ziehen sich auf die Elternzustande, itiber die summiert wird. Die Fak- 
toren in der ersten Summe sind die K.d.A., wahrend die zweite Summe 
lediglich die Kopplung der Drehimpulse des n-ten Elektrons mit denen 
der m1 ersten Elektronen beschreibt. Bei der Summation ist darauf 
zu achten, daB die Eigenfunktionen w(l"«%SLM,;M,) der durch das 
cout Ey geforderten Antisymmetrie geniigen. — Ein einfaches 


funy), B. R., and R. Loupon: Proc. Roy. Soc. Lond. A 251, 127 (1959). 
°> WyBourneE, B.G.: J. Chem. Phys. 32, 639 (1960). 

° GruBER, J.B., and J.G. Conway: J. Chem. Phys. 32, 1178 (1960). 

’ Kane, H.G.: Z. Physik 161, 486 (1961). 

8 SPEDDING, F.H.: Phys. Rev. 58, 255 (1940). 
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Beispiel ftir die Berechnung der K.d.A. findet sich bei Racan III und 
ILE. 

In IV gibt Racau ein Verfahren an, nach dem man die K.d.A. fiir 
die Elektronenkonfigurationen /” ermitteln kann. Er untersucht dabei 
zunachst das Transformationsverhalten der Zustainde unter der An- 
wendung der Gruppen R, und Gy. 


Die irreduzible Darstellung von R, wird durch das Zahlentripel 
(1, Wz W3) = W, die von G, durch das Zahlenpaar (u,, u,) =U gekenn- 
zeichnet. _Indem Racau W und U als neue zusatzliche Quantenzahlen 
einfithrt, kann er auch die Zustande der Elektronenkonfiguration, die 
gleiches LSJ haben, unterscheiden. Jeder Zustand ist dann durch die 
Quantenzahlen f"xUWSL eindeutig gekennzeichnet. Aquivalent mit 
diesem Satz von Quantenzahlen ist der folgende: f"«UvSL, der in 
friiheren Arbeiten von RacaH verwendet wurde. Dabei ist v die sog. 
seniority number (s. III). Aus dem Transformationsverhalten der Zu- 
stande leitet RacAn in IV die folgende Produktdarstellung der K.d.A. 
fiir die Elektronenkonfiguration /” ab. 


Ree ar (WU|WU +f) x | 


UaLl|Ual +pipos[p tos +f. J a 


Der erste und der zweite Faktor der rechten Seite der Gleichung kénnen 
den Tabellen 3 und 4 von IV entnommen werden, wahrend sich der 
dritte mit Hilfe der Gln. (52) und (56) von IV bestimmen 1aBt. 


In Tabelle 1 sind alle K.d.A. fiir die Elektronenkonfiguration /# 
angegeben; die Elternzustande werden von links nach rechts aufgefiihrt, 
die Zustande von /# von oben nach unten. Die Dezimalschreibweise wird 
zur Vermeidung der zum Teil sehr unhandlichen Briiche gewahlt. Eine 
gute Kontrollmoglichkeit innerhalb der Tabelle bildet die Tatsache, da 
die Summe der Absolutquadrate der K.d.A. in jeder Zeile den Wert 14 
ergeben muB. 


III. Die Matrixelemente 


Mit Hilfe der von RAcAH? entwickelten Methode der Tensoropera- 
toren und der K.d.A. ergibt sich fiir die Elektronenkonfiguration /” 
folgender Ausdruck fiir die Matrixelemente der Spin-Bahn-Kopplung 
(IL Ti und ik) 


<pyaal 63: Bh) [vid = — wo BL 41) (22 +1) x 
ae \(2L' +4) (25 +1) (2S’ +41) BW L S41; SL) (3) 
> (vl?) (v' Te) WS S41;4S) WEL IL). 
Me al Bd. 164 18 


Glg 
(114 
(111 
(ait! 
(114 
( 
( 
( 
( 


NNNN ND 


a a a a en en em 
i’) 
iS) 
‘Ss 


SGNnndnnndnnvnvbv 


Tabelle 1. 


— 1,0000 
+0,6124 


| —0,3536 


== (0), 35 3E 
SO SIE 
SW 2739) 


—0,5477 | 


—0,5477 


—0,5401 | 


—0,5401 


| —0,5401 | 


+0,3651 


—0,1826 | 
—0,1826 
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Die Koeffizienten dey Abstammungsanteile fiir 
Elternzustinde, in dey Randspalte 


(111) (20) 4G 


| +0,2988 | +0,4005 
—0,5345 | +0,7677 
+0,5722 | —0,4504 | 


| — +0,4885 
+0,0148 | +-0,0199 
| +0,1260} —0,1321 
+0,0594) +0,0969 
+-0,1167 | —0,1675 
—0,1249 | +0,0983 | 
| = [= O;0006 
| —0,4738 | —0,3299 
| +0,3814 | +0,1861 | 
| —0,0701 | —0,4856 | 
| —0,4006 | +0,4020 
— | —0,4020 

ee | —_ 
—0,4179 | —0,3984 
—0,3551 | +0,4331 
| —0,4513 | —0,1421 
—0,3709 | —0,2791 
-- | —0,4923 

— | —0,4144 
| —0,1782 | —0,2390 
—0,3780 | +0,3964 
—0,1782 | —0,2906 


—0,1429 
—0;1281 


—0,3914 
—0,3043 


| +0,1059 


+0,4144 


Chas)! 


—0,1401 


aie 0, 3509) | 


303492 


+0,3015— 
—0,4020 | 


(Oh evige' 
— 0,2873 


+ 0,4287 


| —0,2928 


| —0,3499 
| +0,273@ 
=0,1741'| 
| —0,2369 


—0,3134 
+ 0,2879 


—0,1464 


| —0,5421 


+ 0,4238 


+ 0,2369 
+ 0,3134 
—0,2879 


+0,2076 
SOROS 


—0,5606 
— 073159 
— 0,3839 
+0,4714 
+0,2625 
+0,1637 
=| 052052 
+ 0,3536 


+0,3536 


—0,2803 | 


—0,4894 
Osi 


15037303) 


—0,2625 
—0,1637 
== (2052 
—0,3536 
—0,3536 
—OS530 


+0,1869 
= O.22741 
SOT OO 


[03.5300 


— 0,222 
+0) 538 
+0,254 
— 0,249 
+ 0,267 
— 0,316 
+0,254 
— 0,046 
— 0,267 


= OF 2268 
+0,189 
+ 0,241 
+0,198 
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die Elektrvonenkonfiguration f* (in dev Kopfspalte stehen die 
die Zustinde dey Konfiguration f*). 
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i ee ee 

a a a a a a a | & ¢ 

CS iS S S oO S Se) iS i) 

a a a 

—— | ee —- | —s! — — — — — 

—s) | — _ | —_— — —— — | — — 
—0,2981 | —0,3583 — = = = Ze = ies. 
—0,5650 oa —0,0967 | +0,1514 | +0,1577 = = = Ss 
+0,4141 | —0,6112 | +0,0559 | —0,0413 | +0,0587 | —0,1118 | —0,1306 | +0,1390 = 
+ 0,3582 — —0,2686 | —0,2559 | —0,0533 | +0,3369 _ | — = 
—0,2102 | +0,2739 | —0,1394 | —0,0930 | —0,2753 | —0,2520 | +0,2942 | = = 
nO, 2279"| 0,357.22 — +0,1629 | —0,1435 | —0,0553 | —0,2524 | —0,3743 = 
— 0,2204 — +0,1653 | +0,3780 | —0,2888 | +0,3732 | — = 
+0,1243 | —0,2615 | —0,3194 | +0,3536 | —0,4072 =a = = = 
—0,3245 | —0,2033 | —0,2152 | +0,3592 | +0,3760 | —0,1795 | +0,2097 — = 
+0,2686 | +0,0708 | —0,2516 — +0,1624 | —0,2818 | +0,4258 | +0,2064 — 

| —0,2686 | +0,2769 = _ —0,1624 | +0,3647 | —0,1081 | +0,4710 = 
— —0,3858 = — — —0,1657 | —0,4424 | +0,4118 = 
| +0,2130 — +0,4957 | —0,2282 | +0,5231 — = -- = 
—0,2315 | +0,0749 | —0,4461 | = -+0,3499 | +0,5000 = | = is 
+0,0760 | —0,1768 | +0,3150 | +0,4205 | —0,2488 | +0,3416 |] +0,3419 | — = 
+0,1492 | +0,1835 | —0,1941 | —0,4298 | +0,0595 | +0,4834 | +0,0209 | +0,3339 = 
+0,2632 | —0,1612 — +0,2821 | +0,4144 | +0,28714 | +0,3643 | —0,3242 = 
+0,2215 | +0,2149 — —0,3348 | —0,2734 | +0,5765 | +0,2285 = 

— +0,3086 — — — = —0,3659 | —0,6614 = 

| +0,2236 | +0,2687 — _ — — _ — +0,6455 
+0,1059 -- —0,1934 | +0,3028 | +0,3154 _ _ — | +0,6455 
—0,0776 | +0,1146 | +0,1119 | —0,0826 | +0,1174 | —0,2236 | —0,2611 | +0,2780 | +0,6455 
—0,5549 _ +0,0520 | +0,0495 | +0,0103 | —0,0652 = — = 
+0,3256 | —0,4244 | +0,0270 | +0,0180 |} +0,0533 | +0,0488 | —0,0570 ss = 
—0,3531 | —0,5766 — —0,0315 | +0,0278 | +0,0107 | +0,0489 | +0,0725 = 
+0,3967 — +-0,1653 | +0,3780 | —0,2888 | +0,3732 — — = 
—0,2238 | +0,4707 | —0,3194 | +0,3536 | —0,4072 = = 2 = 
+0,5840 | +0,3659 | —0,2152 | +0,3592 | +0,3760 | —0,1795 | +0,2097 = — 
—0,4835 | —0,1274 | —0,2516 — +0,1624 | —0,2818 | +0,4258 | +0,2061 = 
+0,4835 | —0,4984 — _ —0,1624 | +0,3647 | —0,1081 | +0,4710 = 

— | +0,6943 —_ = — —0,1657 | —0,4424 | +0,4118 = 

= = = + 1,0000 - — — — — 

— = —0,4507 | +0,5520 | +0,6813 | +0,1677 | _ — _ 

= = +0,6009 | +0,2865 | —0,0913 | —0,6803 | —0,2927 = = 

= = +0,3989 | —0,6306 | +0,4183 | —0,1464 | +0,1994 | —0,4550 = 

— - -= +0,2457 | +0,7075 | —0,3501 | —0,5122 | +0,2326 = 

= a == — _ +0,6462 | —0,6355 | —0,4226 = 

= = =4 = = a —0,5590 | +0,8292 | zs 
0/3478 = —0,3178 | —0,3028 | —0,0631 | +0,3986 _ — +0,6455 
+ 0,1865 | —0,2431 | —0,1650 | —0,1104 | —0,3257 | —0,2981 | +0,3481 — +0,6455 
—0,2023 | —0,3303 — --0,1927 | —0,1699 | —0,0654 | —0,2986 | —0,4429 beget 
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Tabelle 2. Die Matrixelemente der Spin-Bahn-Kopplung 
J=0 
Q | Q Q Q n Yn 
y om oe naa sae ek e 
S ss Ss = al S 
| = = = = ps 
y a © = = sat au a S 
eee See ee ees ee ieee 
| | 
(114) (20)"D")" 4,500 1} —-0;289) | -4-0,057 | — 3,464 ca = 
(211) (11)°P | —0,289 | —0,067 | ~—1,106 | + 0,200 —=15049 | _ 
(244) (30)22 | 5-0:957'| -4/106% || ==0v838s 010 1a oe 
(110) (4 12 | —3,464 | +0,200 | +3,316 | —0,600 | —2,098 —4,471 
(220) (22)!S — — 1,049 | +1,581 | —2,098 = | — 
(000) (00)! S | _ ~ = —4,471 = | = 
dee 
y, Cd Gee ME eee fe | Rial ie 
Sore], 2: | 2 Wee eee 
do She | > Ba ne ee ee 
He SX = oe oe = a & S , 
| 
(111) (00) °S | Sa iiats2 084 = = 
(111) (10) °F | — |—1,500 — = — 0,548 — | aloo obs 
(111) (20) ®D | | |=0,750 a —0,113 | —0,171 | +0,250) +1,354 
(111) (20)®°G,; — — _ SSO) SHOES) =| 
(211) (10)3F 0,548 | —0,113 | +0,458 | +1,533| — |—0,902 |—0,0762 
(211) (11) P| +2,684 =) | 0,174" [1-0 0333-2561 ae | 
(211)(20)?D; — |+4,851|+0,250/ — |—0,902 |+2,561 |—0,0357| —0,193 | 
(211) (24)3D| — |+1,253|+1,354 == = 00702 \5 = OOS Ont on 
(244) (20S S20 p40, 872) — E0935.) +0483) — 9) WERE Gia eige 
(241) (30)3P_ — - SONS | == = (0,553 |-+0,242 |+2,151 
(211) (30) °F - — |-+0,674 | =-2,487 ==) |) a= —0,674 | —0,166 
(110) (10) 3F | 1,096 | —0,338 | +1,374 |—0,401 — OE 20) OH || 
(440) (14)°P} 10,895 —  [—2,049) = =) \20:4008) aes ie ae 
(220) (20)*D | —- | — 2,280 |+1,998 |+0,181 | +0,979 
(220) (21)1D = — _ - +0, 560 | —=  |—=2)842) | =1107 
(220) (22)-D/ — ~ ~ — =  |+0,945 | = — | 
(200) (20) LD - - — |+0,327 |+0,990 |—0,414 | —2,242 | 
a3 
ox r ~ SS 
ce Vv ii 5 > = = S 
Sous! = | = = = | ald = 
Y CNA eee, alee a = = Sh. Fee 
\ Se | Ss! SS | a | Q | Q 
a aa a 
te oe | | | | | 
LEMaOy —0,750 ea = =Or7 S10 He aeeda | Ores a 
111) (20 °D _ = = —0,252 | +0,267 rae 
(111) (20 pa — = eye + 0,362 | — +0,366 
(211) (10 ae —0,754 | —0,252 +0,362 | +0,383 —1,078 —0,848 
241)(20)8D' | =4,212 | =80)267 = —4,078 | £0,0714 is 
211)(20)°G | —0,530 | = +0,366 | —0,848 : —0,179 
(211) (21) 8D +-0,820 | +-4,447 =: —0,0910 | +0,387 = 
ye a = ns 
vee ialeastcoLs |e +0,739 | +0,0357 |  — +0,216 
(211) (21 oe —0,557 | — +-0,565 SAO Aigh | — —0,276 
D 30)* = | \7 ‘ 
= ae | Se xO eae = —0,806 +0,576 
in “G = =e == 23 = _ +0,646 
110) (10)3F + 1,500 —0,756 1,086 —0,100 | — 1,213 —0,953 
220) (21)1F == ; eas ae 
eee) 7 = 0,744 = —1,499 
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fiir die Elektvonenkonfiguration if 
LES 
Se yy’ a = > | i . = | os 
< cS S = Ss = Sie 
=, | es =, es Se ae 
\ ae, Gl) ec oa me = We 
y Se i ee Sena. + ee gee 
ie = Seana i See eS 
| | 
(114)\(40)eF | —27000 | = 9 2267 we tesa == — 
(111) (20) °D = — 1,250 | —0,250 | +0,164 | +0,886 | +0,829 | — 3,000 
(2dt58) (als) — | —0,250 | —0,033 | + 1,909 — | —0,553 +0,100 
(211) (20)°D | +2,267 } + 0,164 | +1,909 | —0,107 O80) e084 — 
(211) (21)°D | +1,535 | +0,886 — | —0,580 |+0,357|+1,604) — 
(211) (30)*P _ | +0,829 | —0,553 | +0,181 + 1,604 | —0,167 +1,658 
(110) (11)$P | — —3,000 | +0,100 | — | | SaNoySKsi | (0), skole 
J=2 
= l al = ] 
S & SD Tae ay ee eacsee) ena  es 
he ics 3 8 tele ee a a a a 
Be aes ere eee | aioe 
Ls See 2.) ee a LS 
] ] 
| = = = = SOS) = = se = 
+1,172 — TAOS) |) = = = 
= =1-0;566)| 0,674 | —0,338 | —2;049 see a= = = 
+0,935 far 2487 Va 1374 = = Tea ere a 
| £0,143 = = —0,401 | 2,280|+-0,560| — = Oo 
a +0,553 =| 0,100 | +1,998 — +0,945 | +-0,990 
= | 0.242 |= 0.674 |=—1.014 FO.184|—=2/842| = |—o44a 
—1,247 | +2,151 | —0,166 | +0,916 = OFS) a sieANO yp — 2,242 
— 2,000 _ —1,551 | —1,713 | | 1,528) — = 
= + 0,167 = = | =LO5S) | O57: = +0,285 | —0,469 
SecA = —0,667 == = | —0,746 = = FHS) || =A) 52 
Shy | — | —14,200 0)428)) 4,121)" "== Anace 
Ee ee are Sea +0,300 —0,324 £1,890 | + 1,272 
Ord 79 05746) = 0)42 Si 053240) iat Oh Maga i 
— 1,528 a — |~1,121 aie = e “3 
== +0,285 | —2,465 = |sPilyseoa | = = 7 a: 
— |—0,469|—1,952|—1,469|+1,272| — a 7 4 
UES 
=) Ry S Q S | y Ry 
oO oO o oO oO | ioc] con 
= = = S S S = 
x a a oe) | O as S 
iu Ra ~~ a | — Be = 
=< = 5 = se = q 
Q el S! St iS! Ss Sh 
+0,820 | +1,605 | —0,557 a - 11,500 7 
+ 1,447 = = 1 4,507 = Re 
=f Oso +0,565 +1,966 S528} + 1,086 = 
—0,0910 | +0,0357 | —0,111 = _ —0,100 +0,741 
+0,387 == — | —0,806 =. Sl ail} ae 
= +0,216 = O26 +0,576 + 0,646 —0,953 — 1,499 
20,238. | —4,491 = ih 0,198 5 +1,094 | +1,291 
wry —0,500 = —0,388 | —1,676 | —0,428 | +0,576 
= = lysis 1,026 +0,997 Sil Saxe =i 
—0,198 O48 — 1,026, 8) = 0,167 — ae 7 
= —1,676 | +0,997 | = = 0;00 30) ee SR 
+-1,004 —0,428 Hog AaOt = = | —0,300 | —1,482 
+4,291 +0,576 = me ss — 1,402 = 
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< ae Tabelle 2 
\ ice 
a 3 g : 
‘ Ss = = Pate i ase = 
x = a S S a F ic te 
A \ on = wv ish S SS = De S 
eg S32 Sa elas 
= = a aS =e yee = 
Sh a = = 
(111) (10)5F | +0,2 ha as wy 
ious ac ec | 0,75 
111)(20)°G}  — 000 | (751. \yenes Clete 
es RP Rey EN ee eae = OBO te OO ada 
211) (10)3F es | ao | ae ee Js 31 | +0,056 |+ . rd ae 
O, ==) aE | V5 ES , 0,47¢ | 
Bes 3H Nei aieceele lS elee A es nes 150 —0,144 ae 0,472 |+-0,740 | 
11) (20) 8G | — 1,086 | +0,056 | oa a Bee ss. ! 
rOS6l| a= : | =0,441) 0,965 | —0,107| | 
(211) (21) | +1 ay [=i20;479)), = Wags | —0,200 | are 0,107 |—0,127 
(211) (21)8G | —1, bs Mme a is ute 0,965 | +1,611 -) Sy 
Sag ee oll oe ja) ain ,611 |—0,036 | +0,246 |— 
(211)(21)3H| 9 — FO 740i) =2- al 0,107{ — |+0,246 ,246 |—0,0551| 
(211) (30) 3F a —0,378| —1 er fer ee Seen me sie 
(211)Go)9G} — | eet ees ese HG, 340 bes = 0,348 | 
hee au) | AGO == = AbOyaR5 wy lanl 20 
10) (10) 3F | +4, 50¢ | PaO 8011-2: 558u 0,499 |-Lo, 1,163 |—1,168 
(110) (11) 3 ,500 | — 1,309 | +0,6 3 2,358 | i==ord ,129 | —1,908 |-+-0,1 
(220) Be ere % ae | eee ee bax | +0,301 7 6 Deer. dee: lie | 
(220) (21)'G | — =F Pica uae SOGOU. ace 1,284 | 1,523 
(220) (22)1G | — oh wae 1,719 |++0,330 | —0,¢ ms | 
ms _- | Ns 8 , —— ), mt i} 
(200) (20)1G | — a i: Bd OSC Sie eS Ea 8 eon Bs Ree 
| Ose! eo nA nS + 0,0639) 
| J; | <0). 52 = 7 6 ni) — 
56 | + 1,043 |— 1,168 
s y ot c i ips 
\ © So a = iS 
= < a = e = 
Y = = = SS = S 
= = = = = & 
~~ fo — 
(111) (10) °F | = < 
é +1,5¢ 
aip@ore | =" | 0,500 | 
1) (20) °2 | 0,500 = aan 
(244)(44)8H _ — aS +0,110 1,774 = 
(211) (20) 8G or, -+-0,110 ee = Oros Cae = 
(211) (20) 37 pla +0,463 oa —0,0333 7 +0,560 
(211) (21)8G | —4,86 = it Pe ieee a lage 
IB nce L865 | 0745 | = On 44199 ee - 
1) (30)8G | —0,742 a = oe —0,250 
Peet | = —1,674 | al — | ee =e 
211) (30)3 a — (oy fay ="() | ae) sr Sie 
aiycos, = || To meee Cale 
(220) (21) 4H ki 44,322 coe =0,5540.) 318 +0,576 
(220) (22) LH = = ae -+-0,100 . -+0,289 
a rere acs agiear bo 


Matrixelemente fiir die Elektronenkonfiguration f#. I 205 
(Fortsetzung) 
=A 
ee 
Be 5 2 5 S a S S S S 
a a Ss & = = a a a a 
= = = > S So S iS Ss eS 
a a a a = = S a S a 
| 
= = = _ +1,500 - — — = 
— |+2,610 — _ — 1,309 - _ ~ — — 
eS Onl italy 257 G71 30) 0; 550) uiliet= 08098110673 = = = = 
Sy NO = a +2,358 = — 1,683 — = = a 
= Fe = = (0), KO) VYGAa lO, O84 — —0,256 
| | 0,499 | —0,416 — =eO,O0O te 1.9) _ —0,570| —0,852 
| +0,310]+0,655 | +0,129|+0,287 |—1,086 0,330 |—1,480 = —0,756 
— |-+41,163) —1,908 _ | + 1,284 — —0,456 _ = +4043 
= SS | MOS || <AO MOL) Ayes? || Ei 5ae 0,509 | +0,063 9 = — 1,168 
0,200] ——— | +-0,480)|+-0,863 | — — +0,717 | —1,483 — — 1,643 
ee at 590) = 0,530 — 2-500 | = 4.388 
Sip O,400)) —) = —0) 1167 — -- +1,496 | —0,522 2.184 1,366 
+0,863 — = — 1,000 — + 1,249 | +0,290 |-+0,001 14) +2,465 | +0,760 
Foyle sa 73 “t-0;9004) =~ S50) 335414515363 — |+1,150 
| | +1,496|-+-1,249 | — |—1,800/-+-0,279 — —'{,140)\=—1,007 
=O, 77 | =O530 | —O,522 |S -O290 = O35 || q O22 = = = = 
— 1,483 = os +0,0014 44] +1,363 a = = a a 
— |—2,500|+2,134/+2,465 | — |—1,140) — = # = 
— 1,643 | —1,388 | —1,366|+0,760 |+1,150] —1,097 — — = = 
= 
| 
oS ea ©) a | a a ae 
Sere See eee = ee | ee 
& oY S} | Sy a ae) oY S! 
— 1,865 — - _ — = = = 
+0,715 | —0,742 —1,674 | —0,688 — 4,322 == = 
— | —1,112 — + 1,802 —0,646 | —1,286 - — 
tails ©) Se =0,552 | =0;0695. |. —0,554_| 40,100 = 0,837 
-+0,221 | +0,344 —0,517 | +0,318 _ — +1,883 — 
= =03355 = -+-0,576 +0,289 al + 2,336 = 
=e 390) | — 45469 —0,797 | +1,813 — 7 sip ea = 
—1,469' | —0,0333 | +0,532 | +-0,144 — 0,821 = OTS og as 
=0,797 | --0,532 + 0,667 = = pil = — 0,992 
+1,813 | +0,144 = Oey = +, 0,209 as sik 
— | —0,821 = — —1,167 | +1,660:} — — 0,992 
— _ +1,657 | + 0,209 = 1 OOO |= 0,500) _ SOS 
+1,342 | —1,643 = YY = rr = * 
= = —0,992 | +1,743 —0,992 | +1,673 = == 


266 


S. HUFNER: 


Tabelle 2 
j= 6 
| 
aa ieee ee ia ae — 
yy = oe | = eS | a = 
. iss sf = S| (3S) p> ee 
= =a ae: at Vi eres rey 
. = = ay = = 25 | 
y Se By 34 a a ro] | Q | 
\ Bei Rua eins | Pal | ae 
| 
| ee ram hl | 
(111) (20) °G OOO — | 0/174 =e ea lslecy I = 
(111) (20) ®7 = | —0,750 | —0,0668 | +0,702 —0,690 +0,402 
(244) (da) Sr +0,174 | —0,06087| 7-067 eit Oda = er 
E = | ee +43 | —0,0357 | —0,3§ —0,3 
(211) (20) 37 | + 0,702 1 1,304 0,0357 0,387 
(2441) 24) Sef —1,173 | —0,690 — S05, SH) Se Olay =F 
(211) (21) 3K = | +0,402 = =0,307 | = ——1, 008 
(241) (30)? | —4,087 | +4447 | +0,347 | -40,626 | =o720 ite 
(211) (30) 87 _ —0,810 | —0,602 | -+0,0413 | —0,893 +1,594 | 
s , | Q | << | pie = 8 | 
(211) (30) 3 - SOSA | +0,633 +0,787 
(AO) 4a) +2,090 | —0,797 07500" | — = | | 
(220) (20) 17 = = Sadat +0,477 +0,740 | —0,684 | 
| ” a5 = — | 
(220) (22)1F _ os 0,729 al ! | 
(200) (20) 17 -- +-0,571 —1,095 | —1,694 41 508: 4 
7 
S : \ mY | NG | n) | N | RG | Se 
a a eee Sey lise ere tale a 
; 4 Ae = = | woo Val SL hats S 
oe all eee, | poe Br | hor eek seine hs ea 
S| ines Sats =; | =F = | a | 
=< pay eee eet) = a ee ee eee 
| | hay | 
(114) (20) ®F +1,000 | +0,656 | +0,756 | —0,757 |—1,558 — 
(211) (20) 37 +0,656 | +0,214 | —0,330 | _ | — 0,248 |+0,680 | =1,052 
(211) (21) 2 505756 | 0.380) | 20.473 | —1,365 | +1,714 |+0,0985| —1,202 
(211) (21) 8Z S865 ft, 87 57h tle gehen 
(211) (30) 8Z —0,757 | —0,248 | 11,744 | _ | + 1,000 | = = 
(211) (30)8K | —1,558 | +0,680 +0,0985 | +4325 — |—0,167 | +0,001 
(220) (21) lk — | SS shee |) = 7a =) 5 Caco = 
I= 
A ee ee Se 
P| (211) (21) 8 | (211) (30)8 
y ~ | 


(Zia ee + 1,667 


+1,489 
(211) (30)8 | +1,489 | 


ea Und OV 


Dabei ist ¢ >) (s;- i,) 
as) 

yu sind zwei Zustande, die durch die Quantenzahlen WUSL bzw. 

W"'U'S'L’ gekennzeichnet sind. (y |p) baw. (p' JP) sind die K.d.A.; die 

iiberstrichenen GréBen beziehen sich dabei auf die Elternzustande; 


W(abcd; ef) sind Racah-Funktionen (II), die sich, soweit sie nicht 


der Operator der Spin-Bahn-Kopplung, Yym und 
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(Fortsetzung) 
J=6 
————— 
| ‘ | 
puree ee S > ~ 
le Opes 2 2 = oa | S 
— 1,087 _ = 2,090 = = 
71,117 0),SK0) —0,828 —0,797 = = 
0,347 — (0,602 — | —0,500 + 1,153 +0,571 
+0,626 +0,0413 +0,633 _ +0,477 = 095 
=0,720 | =6:358 = a +0,740 — 1,694 
one + 1,594 =O, Sy — — 0,684 +1,568 
+0,833 = — —1,041 —0,524 —1,373 
= 0,167 _ + 1,807 —0,242 | — 0,632 
— _ —1,333 | = +0,617 | 14,617 
== 044 1,807 — | +1,500 —0,187 Sy HSS) 
—0,524 — 0,242 +0,617 | —0,187 = = 
—0,584 air dito +1,528 | +1,458 _ — 
— 1,373 — 0,632 Sen | SO), — _ 
J=8 
NS NA | | A SN 
SF) a | a & a a q 
Vv pil lak, = oa nh = ape bau nea Sa lee 
2 ari gas a a a 8 s 
(1411) (20)5F | +3,000 | +4,156 | — — 2,381 ee Ne ee 
Aa W241) SECS) E456.) i208 a 154540089 fe = 
(QM CA) SE, — —1,454 | —0,208 | +1,411 |; +1,409|}—1,061; — 
(211) (30)8§& | —2,381 | —0,689 | 11,411 | Sm ilyikoyy = 2500 
(211) (30)°M | _ | — | +1,409 — —1,667 = 2,300 
(220) (21)1L = tg 7O8 |) = 064) Ns = — 
(220) (22)1L — — ; oo —2,590 |—2,300) — | = 
J=10 


/ | | 


ait, Seren ey (220) (22)1N 


+ 1,500 


| +1,580 
+ 1,580 _ 


| 


tabelliert sind®, nach den von Racau (II) angegebenen Formeln be- 
rechnen lassen. 

In Tabelle 2 sind die Matrixelemente der Spin-Bahn-Kopplung bei der 
Elektronenkonfiguration /* fiir alle vorkommenden /-Werte angegeben. 
Jeder Zustand ist durch die Quantenzahlen WU SL J gekennzeichnet. 


9 Son, A., J.H. VAN DER SLUuIS, L.C. BIEDENHARN (1954): Tables of the Racah 
coefficients, ORNL 1679. 
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IV. Auswahlregeln 


Verschiedene Auswahlregeln fiir die Matrixelemente der Spin-Bahn- 
Kopplung der Elektronenkonfiguration /” hat MCLELLAN” angegeben. 

Weitere Auswahlregeln fiir diese Matrixelemente ergeben sich aus 
Formel (3). Fiir die Racah-Funktionen gelten die bekannten Dreiecks- 
relationen®; das bedeutet: die Racah-Funktion W(JLS'1; SL’) ist nur 
dann von null verschieden, wenn die beiden folgenden Dreiecksrela- 
tionen erfiillt sind: 
DAL — dah: bel (4) 
TSS ain (ae ers 


Daraus folgen fiir die Matrixelemente der Spin-Bahn-Kopplung die 
Auswahlregeln : 
(y| Da Sl, lp Jae O. muwenn A= One (5) 
= ward! AIS =O), SE“). 


Dabei steht y bzw. y’ jeweils fiir den ganzen Satz von Quantenzahlen, 
die einen Zustand charakterisieren. 

Ganz ahnliche Auswahlregeln ergeben sich fiir die Matrixelemente 
der Tensoroperatoren U?, U?, U®, die eine wesentliche Rolle bei der Be- 
rechnung der Kristallfeldaufspaltung spielen; fiir diese Matrixelemente 
ergibt sich nach Racau der Ausdruck (s. auch E JR): 


Pero, Ete a O Ceol ie. 
= RU feet) 2 ua ees 
x(JJ'—M,M;|\JJ'kR-QW(LJL'J'; Sk) x 
i Ue SEU [yas Oia eSinae 


Die Racah-Funktion W(L JL’ J’; Sk) ist nur dann von null verschieden, 
wenn gilt: 


(6) 


DOE a eer (7) 

Daraus folgt die Auswahlregel: 
(pl OP pee enur, wenn with = (eerie ae (8) 
Mein Dank gilt Herrn Professor HELLWEGE und Herrn Dr. Kaute fiir wertvolle 


Diskussionen. 


10 McLELtan, A.G.: J. Chem. Phys. 33, 419 (1960). 


Zeitschrift fiir Physik 164, 269—273 (1961) 


Aus dem Institut fiir technische Physik der Technischen Hochschule Darmstadt 


Matrixelemente fiir die Elektronenkonfiguration /* 
II. Termschema des Ho**-Ions 
Von 
S. HUFNER 
Mit 1 Figur im Text 
(Eingegangen am 26. April 1961) 


Die Terme des Ho**-Ions werden durch Diagonalisieren der vollstandigen Matrizen 
der Coulomb-AbstoBung und der Spin-Bahn-Wechselwirkung fiir die Elektronen- 
konfiguration f!° + f-4 berechnet. Es besteht gute Ubereinstimmung in den J-Wer- 
ten und den Termenergien zwischen Experiment und Theorie. 


I. Einleitung 


In einer vor kurzem veréffentlichten Arbeit! wurde das Absorptions- 
spektrum des Ho%*-Ions in Salzen verschiedener Symmetrie im sicht- 
baren Spektralgebiet aufgenommen und analysiert. Fiir das ultrarote 
Spektralgebiet sind diese Untersuchungen im Gange. Unter Zuhilfe- 
nahme des damit vorliegenden experimentellen Materials werden in der 
vorliegenden Arbeit die Termlagen fiir das freie Ho**-Ion durch Dia- 
gonalisieren der vollstandigen Matrizen der Coulomb-Wechselwirkung 
und der Spin-Bahn-Wechselwirkung berechnet. 


II. Die Energie der Terme des freien Ho**-Ions 


1. Die Stérungsrechnung. Bei der theoretischen Berechnung der 
Terme der dreifach ionisierten Seltenen-Erd-Ionen fat man alle Wech- 
selwirkungen innerhalb des Atoms (Coulomb-Wechselwirkung der Elek- 
tronen mit dem Kern und untereinander, kinetische Energie der Elek- 
tronen, magnetische Wechselwirkungen) bis auf die Coulomb-Wechsel- 
wirkung und die Spin-Bahn-Kopplung der 4/Elektronen zu dem 
Hamilton-Operator % des ungestérten Problems zusammen und fiihrt 
dann die Operatoren der Coulomb-Wechselwirkung und der Spin-Bahn- 
Kopplung der 4/-Elektronen als Stéroperatoren ein, d.h. es gilt 


n n ue 


# =H, + 4b GI) (1) 


(n = Anzahl der 4f-Elektronen). 


1 GROHMANN, I., K.H. HELLWEGE u. H.G. Kau e: Z. Physik 164, 243 (1961). 
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Dabei bewirkt die Coulomb-Wechselwirkung die Aufspaltung in die 
einzelnen Multipletts, wahrend durch die Spin-Bahn-Kopplung die 
Multiplettaufspaltung zustande kommt. 

Ist die Spin-Bahn-Kopplung innerhalb eines Multipletts sehr klein 
gegen die Wechselwirkung zwischen den einzelnen Multipletts, d.h. 
im Fall von Russel-Saunders-(R S)-Kopplung, so kann man bei der 
Stérungsrechnung die Coulomb-Wechselwirkung und die Spin-Bahn- 
Kopplung nacheinander als Stérungen einfiihren. Bei den SE liegt, 
wie die experimentellen Ergebnisse zeigen, die sog. mittlere Kopplung 
vor, so daB man bei der Berechnung der Zustande die Coulomb-Wechsel- 
wirkung und die Spin-Bahn-Kopplung gleichzeitig als St6rungen ein- 
fiihren mu. Das fiihrt zu einer Durchmischung aller R S-Terme mit 
gleichen J und bedeutet mathematisch die Diagonalisierung von Ma- 
trizen, deren Ordnung gleich der Anzahl der Terme mit gleichem / ist. 

2. Die Coulomb-Wechselwirkung. Fiir die Matrixelemente des Ope- 
rators der Coulomb-Wechselwirkung ergibt sich nach Racan?-3.4 der 
folgende Ausdruck: 


\ 3 
(WUSEM, M, aye rere a SMM.) = Di 4 (2) 


For k—0 
eee 


Dabei sind WU SLM; M, die einen Zustand kennzeichnenden Quanten- 
zahlen, ¢, Erwartungswerte von Tensoroperatoren und E“) die folgenden 
Linearkombinationen der Slater-Integrale F,: 
E” =F — 10h — 33% — 286K, 
EM = 4 {70F, + 231 F, + 200253} 
EM =${h— 3H +78} 
EO =35R+6R— 1}. 
Die Matrixelemente der Coulomb-Wechselwirkung werden aus den bei 
RACAH angegebenen Formeln und Tabellen bestimmt. Als Kontrolle 


dienten die von REILLy® berechneten Werte, mit denen véllige Uberein- 
stimmung erzielt wurde. 


(3) 


3. Die Spin-Bahn-Kopplung. Die Matrixelemente der Spin-Bahn- 
Kopplung fiir die Elektronenkonfiguration /* wurden friiher angegeben®. 
Sie gelten fiir das Holmium mit der Elektronenkonfiguration f-4 mit 
umgekehrtem Vorzeichen. 


4. Die Durchfithrung der Rechnungen. Sdmtliche Matrizen wurden 
mit einem IBM 650 Rechenautomaten diagonalisiert. Fiir die in die 


2 Racau, G.: Phys. Rev. 62, 438 (1942). 
3 Racau, G.: Phys. Rev. 63, 367 (1943). 
4 Racan, G.:' Phys. Rev. 76, 1352 (1949). 
» REILLY, F.; Phys. Rev. 91, 876 (11953). 
° HUrner, S.: Z. Physik 164, 257 (1961). 
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Rechnungen eingehenden Konstanten h, Fj und (Slater-Integrale) 
wurden zunachst folgende Naherungswerte benutzt?: 


Ee == 409 ems | 
Fy=0,1381F, (4) 
re | 


wahrend ¢/F, (€ Spin-Bahn-Kopplungskonstante) in Schritten von 1,5 
von 0 bis 6 variiert wurde. Damit erhalt man Kurven fiir die Term- 
energie in Abhangigkeit von ¢/F,, die ahnlich den in Fig. 1 dargestellten 
verlaufen. 


5. Ergebnisse und Vergleich mit dem Experiment. Nimmt man fiir 
¢ den von BLEANEY® angegebenen Naherungswert von € =2180 cm und 
fiir £, den Wert in Gl. (4), dann zeigt sich bei einem Vergleich zwischen 
den im sichtbaren und ultraroten Spektralgebiet gefundenen Termen 
und den fiir €//, =5,33 nach dem obigen Verfahren berechneten Termen, 
daB die Ubereinstimmung bei den Quintett-Termen gut ist, die Triplett- 
Terme jedoch um etwa 2000 cm zu niedrig berechnet werden. Die 
Konstanten wurden nun so verandert, daB sich bei allen bisher ge- 
fundenen Termen eine mdglichst gute Ubereinstimmung zwischen 
Theorie und Experiment ergab. Das fiihrte zu den folgenden Werten 
fiir die Konstanten: 

Fe 7:6:eme* | 


F, = 0,1643 Fy (5) 
F, =0,01761 B, | 
¢ = 2150,7 cm>. 


Die mit diesen Werten der /, und variablem ¢/f, berechneten Kurven 
zeigt Fig.1. Die Kennzeichnung der Terme erfolgt durch die R S- 
Symbole der Terme, aus denen sie fiir € =0 hervorgegangen sind, mit 
einem zusdtzlichen Strich, der die Tatsache andeutet, daB es sich um 
mittlere Kopplung handelt. Mit dem linken unteren Index werden die 
mehrfach auftretenden Terme mit gleichem /, bei dem mit der niedrig- 
sten Energie mit 1 beginnend, numeriert. 

Zum Vergleich der berechneten und der experimentell gefundenen 
Terme wurden die Termschwerpunkte im Athylsulfat benutzt, wie sie 
sich fiir die Gruppen D bis I aus der Arbeit? ergeben. Die Werte fiir die 
Gruppen B und C stammen aus den oben erwahnten laufenden Unter- 
suchungen in unserem Institut, wahrend fiir A und A’ die von Go- 
BRECHT® am Sulfat gemessenen Werte benutzt wurden. Der Schwer- 


u Jupp, B.R.: Proc. Roy. Soc. Lond. A 228, 120 (1955). 
8 BLEANEY, B.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 68, 937 (1955). 
9 GoBRECHT, H.: Ann. Phys. (5) 28, 637 (1937). 
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punkt des Grundterms wird bei 120 cm angenommen, da im Expert- 
ment bisher noch nicht alle Grundtermkomponenten gefunden wurden. 

Entscheidende Voraussetzung fiir den Vergleich ist, daB die Bin- 
dungsenergie im Kristall fiir alle Terme die gleiche ist und da die 


| | ! | of ee 


7 2 3 4 5 6 [4] 


Fig. 1. Verlauf der berechneten Energie W der Terme des Ho**-Ions in Abhangigkeit von der Spin-Bahn- 
Kopplungskonstanten ¢; W und sind in Einheiten des Slater-Integrals F, ausgedriickt. Terme mit gleichem J 
sind mit gleichen Markierungen eingezeichnet. ++++++++ J=1,—-- J=2 . J=3, -—— Jf=4 


ay 


2 (=, ot SG — J=7, J =8, —-x-— J=9 


> 


Kristallfeldaufspaltung zu keiner Verschiebung der Termschwerpunkte 
fiihrt. Da die Terme zum Teil nahe beieinanderliegen, kénnen solche 
Verschiebungen durch Effekte 2. Naherung durchaus auftreten. Die 
Tabelle zeigt die bisher fiir das Holmium gefundenen Energien der 
Terme und die fiir €/Fy =5,15 d.h. € =2150,7 cm berechneten Werte. 
Es besteht véllige Ubereinstimmung in den J-Werten, und die Ab- 
weichungen in den Energien iiberschreiten in keinem Falle 120 cm7: 
diese Abweichungen in den Energien sind nicht gréfer als in vergleich- 
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Be- : : P emeris : si : 

Term | Technete Jee ae a Te | tele | eee Pecan es 
Energie | bezeichnung | Enersie ny Wert erm | Energie b dem: Energie ge atelier 
in cm! | in cm-! in em | Pezetehnung | 7 1 || J-Wert 

572 = | 5 - 2 Be’ 2 

5 5030 | : ee : ee | ee 

51% 8630 | A 8 530| 1 | 36200 

or | 44195 | B 1114¢ Bp’ | 36710 

*Ls 40 | i49 | 36710 

*Tq 13290 G 13250) ee || BOvASS 

°F’ | 15440 D 154 2155 $B | 36855 

ae ee By 18375) 2 iGs | 37405 

ee 8 560 Eqr 18 520 4 YL: 37 700 

°F” | 20565 F 20 560 3 Sh 38 240 

5 | 21120 E 240350 © 2 Eo 38.605 | 

0 <@-ney K) Ef 21 305 8 3M, | 38670 

IMA || ADO I 22300 Se || BOAT 

>’ | 22350 | 1Gq | 39395 

5G | 24135 | iF | 40290 

5G, | 26130 | $B’ | 40450 

ik; | 26230 $75 | 40690 

iH; | 28065 | 5D | 41875 

°Gg | 28330 | 1D; | 42085 

*L9 | 28500 Di 42705 

°G5 | 28 656 5Ds | 43110 

°Gz | 28990 5Dy | 43360 

2H | 30390 | 8My | 45345 

#H, | 30775 | 3h, | 45.460 

IDS || Balakos | 5D; | 46180 

3Myy | 33425 tig | 46265 | 

8G3 | 33935 | 3H3 | 47925 

Pe 38055 | BF,’ | 48275 

3Dy 33.965 | | 


baren Arbeiten!®,4;!, Die angegebene Zuordnung kann daher als 
richtig angesehen werden. 

Die Lage der Quintett-Terme wird im wesentlichen allein durch die 
Konstante /, bestimmt, wahrend fiir die Berechnung der Lagen der 
Triplett-Terme und der Singulett-Terme entscheidend auch die Kon- 
stanten F, und F, nétig sind. Da bisher erst ein Triplett-Term mit 
Sicherheit gefunden wurde, ist es nicht sicher, ob die oben angegebenen 
Werte fiir die Konstanten nicht noch etwas verandert werden miissen, 
wenn durch das Experiment weitere Triplett- und Singulett-Terme ge- 
funden sind. Zu diesem Zweck sind in unserem Institut Untersuchungen 
am Holmium im ultravioletten Spektralgebiet im Gange. 

Mein Dank gilt Herrn Professor HELLWEGE und Herrn Dr. Kau_e ftir wertvolle 
Diskussionen, Herrn cand. phys. UrBan fiir die Durchfithrung der Rechnungen an 
den Rechenautomaten sowie dem AEG Forschungsinstitut in Frankfurt, der Firma 
C. Freudenberg in Weinheim und dem Institut fiir Praktische Mathematik in Darm- 
stadt fiir die Uberlassung von Rechenzeit. 
~ 10 SpeppinG, F.H.: Phys. Rev. 58, 255 (1940). 

11 WysBourRNE, B.G.: J. Chem. Phys. 32, 640 (1960). 

12 Kan LE, H.G.: Z. Physik 161, 486 (1961). 
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Ein Biprisma-Interferometer fiir Elektronenwellen 
und seine Anwendung 
Von 
M. KELLER 
Mit 10 Figuren im Text 


(Eingegangen am 27. Mérz 1961) 


Zwischen den beiden Teilbiindeln eines elektronenoptischen Biprisma-Interfero- 
meters wird durch ein stufenférmiges Phasenobjekt ein Gangunterschied hervor- 
gerufen. Aus der Verschiebung der Interferenzstreifen kann der elektronenoptische 
Brechungsindex und damit das innere Potential des Objektmaterials ermittelt 
werden. Im Interferometer kénnen die Messungen bei geringer Objektbelastung 
und an einer groSen Anzahl von Interferenzstreifen durchgefiihrt werden. 

Das Phasenobjekt besteht aus einer Tragerfolie, auf die eine gleichmaBige Grund- 
schicht und eine Stufenschicht im Hochvakuum aufgedampft worden sind. Das 
durch eine netzformige Schablone erzeugte Stufenmuster bewirkt im Interfero- 
gramm eine sich periodisch wiederholende Verschiebung des Interferenzstreifen- 
systems. Als Tragerfolie eignet sich besonders eine aufgedampfte Kohlefolie. Sind 
die Stufen ohne Grundschicht auf den Trager aufgedampft, so wird das Interfero- 
gramm durch die Kontaktspannung zwischen den beiden Materialien verandert. 
Dies wird an den Materialpaaren Kohle-Kupfer und Silber-Kupfer demonstriert. 

Die gemessenen inneren Potentiale von aufgedampfter Kohle, Al, Cu, Ag und Au 
waren von der Dicke der Objekte, der Beschleunigungsspannung, der Intensitat und 
Dauer der Bestrahlung wahrend des MeBvorganges im Interferometer nicht ab- 
hangig, bei Ag und Au jedoch von der Aufdampfgeschwindigkeit. Eine wesentlich 
starkere Objektbelastung als die bei den vorliegenden Untersuchungen im Inter- 
ferometer verwandte kann zu Anderungen des inneren Potentials fiihren. 


1. Einleitung 


Seit der Ubertragung des Young-Fresnelschen Biprisma-Interferenz- 
versuches von der Lichtoptik in die Elektronenoptik durch G. M6LLEN- 
STEDT und H. DUKER?® bietet das dort eingefiihrte elektronenoptische 
Biprisma die Médglichkeit, in einfacher Weise mit zwei koharenten 
Elektronenbiindeln kontrastreiche Ferninterferenzen * zu erzeugen. Hier- 
bei kann, im Gegensatz zu anderen Verfahren4~*, der Winkel zwischen 


* Zum Begriff der Ferninterferenzen s. °. 

* MOLLENSTEDT, G., u. H. Ditker: Naturwissenschaften 42, 41 (1954). 

2 DUKER, H.: Z. Naturforsch. 10a, 256 (1955). 

3 MOLLENSTEDT, G., u. H. DUKeER: Z. Physik 145, 377 (1956). 

4 Mitsursut, T., H. NaGasaxr and R. Uvepba: Proc. Japan. Acad. 27, No. 2 
(1951). 

5 RANG, O.: Z. Physik 136, 464 (1953). 

5 Marton, L., J.A. Simpson and J.A. SUDDETH: Phys. Rev. 90, 490 (1953). 
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den interferierenden Biindeln und damit der Abstand der parallelen 
Interferenzstreifen in weiten Grenzen variiert werden. Die beiden 
Biindel sind einige u voneinander entfernt, so daB sie einzeln beeinfluBt 
werden kénnen. Damit sind die Voraussetzungen fiir Interferometer- 
versuche mit Elektronenwellen gegeben. Schon friiher konnte gezeigt 
werden’, daB ein in den Strahlengang eingefiihrtes Phasenobjekt eine 
meBbare Verschiebung der Interferenzstreifen hervorruft. Weiter hatte 
sich ergeben, daB stufenférmige diinne Schichten, durch Schablonen- 
bedampfung im Vakuum hergestellt, giinstige Phasenobjekte darstellen. 
Als erstes Beispiel wurden Streifenverschiebungen durch ein Objekt aus 
aufgedampftem Kohlenstoff gezeigt und daraus das innere Potential 
von Kohlenstoff ermittelt. Die vorliegende Arbeit berichtet im AnschluB 
daran tiber weitere interferometrische Beobachtungen und Messungen, 
uber den Aufbau des Interferometers und die Herstellung der Phasen- 
objekte. Die giinstigen Eigenschaften des elektronenoptischen Bi- 
prismas hatten zur Folge, da dieses in der Zwischenzeit mehrfach als 
Bauelement fiir Elektronen-Interferometer®® und Elektronen-Inter- 
ferenzmikroskope’ 7° eingesetzt worden ist. 


2. Das Biprisma-Elektronen-Interferometer 


a) Strahlengang. Das elektronenoptische Biprisma wird von einer 
strichfoérmigen Elektronensonde beleuchtet, deren Strichbreite 6 so fein 
sein muB, da die interferierenden Strahlen innerhalb des Winkel- 
bereiches 2% hegen, der durch die geometrische Winkelkoharenz-Be- 
dingung bsin’?<A/2 gegeben ist (A = Elektronenwellenlange). Die 
beiden Teilbiindel, die wie in Fig. 1a links und rechts den positiv ge- 
ladenen Biprismafaden passieren, werden in dessen elektrischem Feld 
umgelenkt und erzeugen innerhalb des Uberlagerungsgebietes Zwei- 
strahlinterferenzen. Das auf dem Schirm entstehende Interferenzfeld 
besteht aus parallelen Interferenzstreifen; in der optischen Mittelebene 
liegt das Maximum nullter Ordnung. In diesen Strahlengang wird, wie 
Fig. 1b zeigt, ein stufenférmiges Phasenobjekt mit der Stufenhéhe d 


?7 MOLLENSTEDT, G., u. M. KELLER: Z. Physik 148, 34 (1957). 

8 KELLER, M.: IV. Int. Kongr. f. Elektr. Mikr. 1958, S. 230. Berlin-Géttingen- 
Heidelberg: Springer 1960. 

9 LANGBEIN, W.: Naturwissenschaften 45, 510 (1958). 

10 MOLLENSTEDT, G., u. R. Bunt: Phys. Bl. 13, 357 (1957). 

11 Facet, J., et Cu. Fert: C. R. Acad. Sci. Paris 244, 2368 (1957). 

12 Facet, J., et Cu. Fert: Cah. Physique 83, 285 (1957). 

18 Buu, R.: IV. Int. Kongr. f. Elektr. Mikr. 1958, S. 233. Berlin-Géttingen- 
Heidelberg: Springer 1960. 

14 Fert, Cu., u. J. Facet: IV. Int. Kongr. f. Elektr. Mikr. 1958, S. 234. Berlin- 
Goéttingen-Heidelberg: Springer 1960. 

15 BunL, R.: Z. Physik 155, 395 (1959). 
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und dem elektronenoptischen Brechungsindex m eingefihrt. Der ent- 
stehende Gangunterschied A =(n—1)d verschiebt die Interferenz- 
streifen innerhalb des Interferenzfeldes F nach der Seite. Wird die 
Spannung am Biprismafaden erhéht, so verstarkt sich die Brechkraft 
des Biprismas, und die Teilbiindel iiberschneiden sich schon oberhalb 
des Objektes: Fig. 1c. In diesem Falle treten verschobene Interferenz- 
streifen nur in dem Teilgebiet 7 auf, wahrend in den beiden auBeren 
Gebieten des Interferenzfeldes die Streifen dieselbe unverschobene Lage 


veers rarer caress | OLMLLYLTA: 


= 
CLALIT LLL 


Fig. 1. a Biprisma-Strahlengang ohne Objekt; b die Teilbtindel tiberschneiden sich hinter dem Phasenobjekt ; 
c die Teilbiindel tiberschneiden sich vor dem Phasenobjekt 


wie ohne Objekt haben. Die Eigenschaften des Biprisma-Interfero- 
meters wurden in lichtoptischen Modellversuchen gepriift und bestatigt. 

Zwischen der Streifenverschiebung s, dem Streifenabstand a, dem 
Gangunterschied A =(m—1)d und der Wellenlange /,,, besteht der 
Zusammenhang (7 —1)d//,..—=s/a. Durch Variation von Stufenhdhe 
und Objektmaterial kann der Gangunterschied zwischen den beiden 
Teilbiindeln systematisch verandert werden. 


b) Beschreibung der Versuchsanordnung. Durch 1800fache Verkleinerung 
des engsten Strahlenquerschnittes einer Rogowski-Kathode'®:17 mittels zweier 
Zylinderlinsen entstand eine strichférmige Elektronensonde von etwa 200 A Breite, 
die das elektronenoptische Biprisma aus 140 mm Entfernung beleuchtete. Bei allen 
interferometrischen Messungen war die Bedingung d)sin?<0,1A und damit die 
Winkelkoharenzbedingung erfillt. Der etwa 1 uy dicke Biprismafaden bestand aus 
Quarz, er wurde durch Vakuumbedampfen mit Gold leitend gemacht. Das Phasen- 
objekt war 55mm unterhalb des Biprismas dreh- und verschiebbar angeordnet. 


16 Rocowsk1, W., u. W. Grosser: Arch. Elektrotechn. 15, 377 (1925). 
 Bricka, M., et F. Bruck: Ann. Radioelectr. 3, 339 (1948). 
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Ein aus zwei Zylinderlinsen bestehendes Projektiv vergréBerte den Abstand der 
Interferenzstreifen in einer 330mm vom Biprisma entfernten Ebene 800fach auf 
den Leuchtschirm bzw. den photographischen Film. Eine 25 mm unterhalb des 
Objektes liegende Hilfslinse stand zu den anderen Zylinderlinsen senkrecht und 
bildete die senkrecht zum Faden verlaufenden Konturen in 33facher VergréBerung 
auf den Leuchtschirm ab. Dadurch erschien der senkrecht zum Faden verlaufende 


Elektronengquelle V 


Too 


1, Verk/- Linse 


2.Verkl-Linse 


Eiprisina 


Phasenobyekt 


Hiltslinse 


Projektiv Ley 
3 <i 


/- 


4 


Leuchtschirin -4.---f4i/ / 4 /--~-~- Wy, 


Fig. 2. Anordnung der Elemente des Elektronen-Interferometers und Schnitte durch den Strahlengang 
senkrecht zum Faden und in Fadenrichtung. Die Konturen der durch Pfeile gekennzeichneten Ebenen 
werden durch die Zylinderlinsen auf den Leuchtschirm abgebildet 


Rand der Objektstufe auf dem Leuchtschirm als scharfe Grenze zwischen unver- 
schobenen und verschobenen Streifen, was die Auswertung des Interferogrammes 
erleichterte. In Fig. 2 sind links die Anordnung der elektronenoptischen Elemente, 
rechts zwei Schnitte durch den Strahlengang, von vorne und von der Seite aus 
gesehen, dargestellt. Die durch Pfeile dargestellten Ebenen werden auf den Leucht- 
schirm abgebildet. Unterhalb des klappbaren Leuchtschirms befand sich eine 
Robot-Kamera ohne Objektiv, mit der 24 Bilder auf Kleinbildfilm festgehalten 
werden konnten. Zur Aufnahme wurde der Verschlu8 der Kamera betatigt. 
Die elektrostatischen Zylinderlinsen hielten Spannungen bis 40 kV. Ihre 
Brennweiten konnten durch Abgreifen von Teilen der Kathodenspannung an einem 


19* 
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Hochspannungspotentiometer passend gewahlt werden. Die Linsenspannungen 
lagen zwischen 0 und 65% der Kathodenspannung; dadurch waren Strahlspannun- 
gen von 60 kV méoglich. 

c) Messung innerer Potentiale. Die interferometrische Messung des 
inneren Potentials unterscheidet sich wesentlich von friiheren Mef- 
methoden, welche die Ablenkung von Elektronenbeugungs-Reflexen 
zur Grundlage hatten'®. Dort waren nur regelmaBig gebaute Ein- 
kristalle als Objekte méglich, wahrend hier polykristalline Aufdampf- 
schichten verwendet werden konnen. Der Elektronenstrahl durchsetzt 
das planparallele Objekt wegen des senkrechten Einfalls ohne Strahl- 
ablenkung. Das innere Potential ® des Objektes bewirkt jedoch eine 
Anderung der Wellenlange innerhalb des Objektes und damit einen 
Gangunterschied, der gemessen wird. Es ergeben sich, wenn @ klein 
gegen die Beschleunigungsspannung U ist, folgende Werte: 


Wellenlange: 
h h 


) ee ; 
vak mov |/2em, U* 


Relativistisch korrigierte Beschleunigungsspannung : 


UF a0 1 43a 0) 


mit 
C= = 00788. 10 V 
2M Cc 
Brechungsindex : 
n= |e ae @® 142aU 
(ORs 20 45-00 


Relative Streifenverschiebung: 


s (wn —1)d 1+ 2aU /2e mp Od 


et ete Co ju - 
Inneres Potential: 
ae 1400 2h yu. = 
141+ 2aU /2e mo oh tp 


v 2VaU(-+aU 
Wegen — = eA EG S88) kann man dafiir auch einfacher @ =“? * 
C here exee TU A ae, 
schreiben. Diese Formeln gehen in ihre nichtrelativistischen Naherungs- 


ausdriicke tiber, wenn man «0 gehen 1aBt. 
Nach Einsetzen der Zahlenwerte ist 
oa Vitel 44.5 Ws gays 
1 20 0; ae La Be 


18 RaeTuHeR, H.: Handbuch der Physik, Bd. XXXII, S. 443. Berlin-Géttingen- 
Heidelberg: Springer 1957. 
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Der relativistische Korrekturfaktor (1 +«U)3/(1+2«U) hat fiir die 
Spannungen 20; 40; 60kV die Werte 0,972; 0,946; 0,922. Bei einer 


Strahlspannung von 60 kV betragt die Korrektur also fast 8%. 


d) Einflu8 von Schragstellung und Wélbung des Objekts. Ein plan- 
paralleles Objekt wird im Biprisma-Interferometer nicht genau senkrecht 


durchsetzt, sondern unter einem kleinen Ein- 
fallswinkel ~, der durch die gegenseitige Nei- 
gung der beiden Teilbiindel entsteht, durch- 
strahlt. Es laBt sich leicht zeigen, daB die 
dadurch entstehende Parallelversetzung der 
Strahlen auch in ungiinstigen Fallen gegen 
den Interferenzstreifenabstand vernachlassig- 
bar ist. Die Durchstrahlungsdicke, die 1/cos« 
proportional ist, andert sich bei geringer Nei- 
gung nur so wenig, daB auch dieser EinfluB 
bei der Messung innerer Potentiale nicht be- 
riicksichtigt zu werden braucht. 

Wird dagegen eine gekriimmte Folie schief 
durchstrahlt, so durchtritt der Strahl zwei 
nicht parallele Grenzflachen. Er wird daher 
beim Eintritt um einen anderen Winkel ge- _ Fig.3. Richtungsinderung 
brochen als beim Austritt. Als Differenz 
bleibt eine, wenn auch geringe, Anderung der 


des 
Elektronenstrahles beim Durch- 
gang durch eine gewdlbte Folie 


Strahlrichtung. Der Fig. 3 ist zu entnehmen, wie die Umlenkung ent- 


steht. Nach dem Brechungsgesetz gilt, wenn wir  =1-+ w setzen, 


Sin aX sin Xe 


=1+4; = =174 


sin a, SIN %, 
und nach dem Sinussatz 
Sin R 


SiN dy eS RL D , 


Mit Hilfe dieser Beziehungen lassen sich «,, «und «durch a, w und 
ausdriicken, und fiir den Ablenkwinkel gilt 


ID\ 3 
YP = Uz — b + % — % = arc sin [1 Sls SIN %| — 


. 1+ D/R _. 
=== Ee SM [ fe SIN % | —- 
1+ u 
; 1 i: 
+ aresin E ce 
+ uU 
: D mean 
Die Entwicklung nach Potenzen von B und w hefert 
L 
D tg aX . ee. Bs Nord vee a 
gy =—u—2,* + Glieder von 3. und héherer Ordnung in p und wu. 


R COS? % 
Z. Physik. Bd. 164 10a 
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Als Beispiel seien folgende Werte eingesetzt: Foliendicke D = 300 A; 
Kriimmungsradius R=1 py; Einfallswinkel a, =10°; inneres Potential 
@® —20 V; Beschleunigungsspannung U = 40 kV; daraus »=1+2,5 xX 
10-4. Die Rechnung ergibt g =1,35-10 6 rad. Infolge der Ablenkung 
hat der Strahl in der 275 mm entfernten Zwischenbildebene eine Fehl- 
lage von 0,37 u. Dies bedeutet bei den zur Messung verwendeten Strei- 
fenabstanden von 0,1 bis 0,3 eine erhebliche Stérung. 

Die Phasenobjekte miissen daher so prapariert werden, da sie sehr 
plan gespannt sind. Dadurch entsteht gegeniiber der elektronenmikro- 
skopischen Praparation eine zusatzliche, erschwerende Forderung. 


e) Objektbelastung durch die Elektronenstrahlen und Zahl der aus- 
wertbaren Interferenzstreifen. Im Elektroneninterferometer werden die 
zum Biprismafaden senkrechten Objektkonturen im Mafstab 33:14 auf 
den Leuchtschirm abgebildet. In der dazu senkrechten Richtung erfolgt 
von der Sonde aus zunachst eine Projektion im Verhaltnis 2,4:1 in die 
Zwischenbildebene. Die Projektive geben eine 800fache NachvergroBe- 
rung auf 1900:1. Die Stromdichte im Objekt ist daher um den Faktor 
6,3 - 104 hoher als im Endbild. Die Objektbelastung bei der Messung 
innerer Potentiale ist gegeniiber derjenigen im Elektronen-Interferenz- 
mikroskop, das mit rotationssymmetrischen Linsen arbeitet und fiir 
das von R. BuHt?? laterale Vergr6Berungen von 1000, 2000 bzw. 8000- 
fach angegeben werden, um den Faktor 16, 64 bzw. 1000mal geringer, 
wenn man gleiche Bildhelligkeiten voraussetzt. Es hat sich ergeben, 
daB die Bestrahlung im Elektronenmikroskop bei 5000facher Vergr6Be- 
rung trotz geringer Bildhelligkeit das innere Potential verandern kann. 
Die Messung innerer Potentiale bei geringer Belastung ist daher wiin- 
schenswert. Wegen des geringeren Verhaltnisses der Stromdichten im 
Objekt und in der Registrierebene kann bei gleichen Richtstrahlwerten 
der Strahlerzeuger und gleichen Intensitaten in den Registrierebenen von 
Interferenzmikroskop und Interferometer in dem letzteren eine wesent- 
lich schmalere Strichsonde verwendet werden. Dadurch wird ohne Ver- 
letzung der Koharenzbedingung ein gréBerer Winkelbereich 29 zu- 
lassig. Es kann somit eine gréBere Zahl von Interferenzstreifen beob- 
achtet werden, was zu einer Verkleinerung des mittleren Fehlers bei der 
Ausmessung der Streifenverschiebungen fiihrt. 


3. Phasenobjekte 


a) Herstellung der Objekte. Die Phasenobjekte wurden durch 
senkrechte Bedampfung einer Tragerfolie aus 30 cm Abstand im Hoch- 
vakuum bei einem Druck von $< 2-10 Torr hergestellt. Als Heiz- 
k6rper dienten Wolframschiffchen bzw. Schlingen aus Wolframdraht. 
Zur Vermeidung von Unreinheiten wurden die Quellen mit einer Glas- 
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platte so lange abgedeckt, bis ein Niederschlag anzeigte, daB die Ver- 
dampfung bereits im Gange war. 

Die Tragerfolien aus Lack oder Kohlenstoff waren iiber Lochblenden 
von 0,4 bis 0,7 mm Bohrungsdurchmesser gespannt. Aus einer Ver- 
dampferquelle wurden die 


Folien zunachst mit einer ‘a YL VA 72 V4 
gleichmaBig dicken Grund- aly if Lo V5, 

schicht des zu messenden ) 
Materials bedampft. Aus PGISISIS 


einer zweiten Quelle wurden 
dann die Objektstufen aus Fig. 4. Aufbau eines Phasenobjektes 

dem selben Material auf- 

gebracht. Dabei diente ein 50 y-Netz als Schablone. Fig. 4 stellt den 
Aufbau eines Phasenobjektes dar. Die Verwendung eines Netzes als 
Aufdampfschablone vermeidet eine zeitraubende Zielpraparation ein- 


— Grundschicht 
Tragerrolie 


so 
eroneetst 
Rearend 


Stetetetetatete® 


Fig. 5. Zwei MeBstellungen des Phasenobjektes mit den zugehérigen Interferenzmustern. Die optische 
Mittelebene ist durch Pfeile, der durchstrahlte Bereich durch gestrichelte Linien markiert 
zelner Stufen und gibt die fiir das Interferometer erforderliche recht- 
eckige Stufenform. Ferner ist giinstig, daB sich die Stufen innerhalb 
des Objektfeldes regelmaBig wiederholen. Im Interferogramm entstehen 
dadurch bandférmige Bereiche, in denen sich unverschobene und ver- 
schobene Interferenzstreifen abwechselnd gegeniiberstehen. Dies ver- 
anschaulicht Fig. 5. Hier ist mit verringerter Stufenzahl dargestellt, 
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wie bei verschiedenen Stellungen des Objektes die Streifenversetzung 
erfolgt. Das zur Interferenz ausgenutzte Objektgebiet ist gestrichelt 
eingetragen und die optische Mittelebene durch Pfeile gekennzeichnet. 
In den schmalen, hellen Bandern des Interferogrammes sind die Streifen 
unverschoben, da beide Biindel die gleiche Dicke der Grundschicht 
durchlaufen haben. In den breiten, dunklen Bandern treten dagegen 
die verschobenen Streifen auf, denn dort hatte das eine Biindel nur die 
Grundschicht, das andere zusatzlich die Stufen zu durchlaufen. Fig. 6 
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Fig. 6. Vollstandiges Interferogramm zur Messung von Streifenverschiebung und Streifenabstand 


bringt ein vollstandiges Elektronen-Interferogramm. Man erkennt, daf 
die Streifen am linken und rechten Rand unverschoben und im mittleren 
Bereich um einen konstanten Wert gegeneinander verschoben sind. Dies 
entspricht vdéllig dem Befund des lichtoptischen Versuches gem&8 
Fig. 1c. Wegen der Beugungsunscharfe an der zum Faden parallelen 
Stufenkante entwickelt sich die Streifenverschiebung allmahlich, so daB 
eine eindeutige Zuordnung der verschobenen zu den unverschobenen 
Streifen mdglich ist. 

b) Dickenmessung der Objekte. Die fiir die interferometrischen Mes- 
sungen wichtigen Stufenhéhen der Objekte wurden lichtoptisch mittels 
Vielstrahl-Interferenzen nach S. ToLransky! bestimmt. In der Auf- 
can ipparatur befand sich zu diesem Zweck dicht neben den Objekten 


Mw) TOLANSKY, S.: Multiple Beam Interferometry of Surfaces and Films. Oxford: 
Clarendon Press 1948. 
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ein Planglas von 12 mm Durchmesser, das gemeinsam mit den Objekt- 
tragern mit Grund- und Stufenschicht bedampft wurde. Eine Scha- 
blone bewirkte eine stegférmige Unterbrechung der Stufenschicht an der 
MeBstelle. Die erforderliche Verspiegelung dieses MeBkérpers mit einer 
1200 A dicken Silberschicht geschah aus einer dritten Verdampfer- 
quelle bei abgedeckten Objekten. 

Da sowohl die Stufenschicht aut Objekt und MeBkorper als auch die 
Silberschicht auf Stufenschicht und Grundschicht auf gleiche Unter- 
lagen aufgedampft wurden, darf angenommen werden, daf} die Messung 
der Stufenhéhe keinen systematischen Fehler enthielt. Dies gilt nicht 
fir die einmal auf die Objekttragerfolie und einmal auf Glas aufge- 
dampfte Grundschicht. Deren Dicke, die in die Rechnung zur Bestim- 
mung des inneren Potentials nicht eingeht, wurde daher nur aus dem 
Verhaltnis der verdampften Substanzmengen geschatzt. 

Die MeBaufnahmen auf Kleinbildfilm wurden unter dem Zeiss- 
Universal-MeBmikroskop ausgewertet, wobei die Verwendung der Rot- 
Griin-Doppelbild-Einrichtung besondere Vorteile bot. In einer Auf- 
nahme konnten etwa 30 bis 50 Interferenzstreifen-Spriinge vermessen 
werden. Die Mittelwerte verschiedener Aufnahmen desselben Objektes 
wichen um héchstens 8 A voneinander ab, meist war die Differenz 
wesentlich geringer. 


c) Eignung verschiedener Tragerfolien. Die Tragerfolien der Phasen- 
objekte miissen ungewohnlich hohen Anforderungen gentigen. Sie miis- 
sen daher mit besonderer Sorgfalt hergestellt werden. 

Damit die an den Objektblenden-Randern entstehenden Stdrungen 
den mittleren Bereich des Interferenzmusters nicht beeinflussen, miissen 
Blendenbohrungen von 0,4 bis 0,7 mm Durchmesser frei tiberspannt 
werden. Wie aus Abschnitt 2.d hervorgeht, miissen die Objekte auBer- 
dem sehr plan sein. Weiter diirfen sie sich nicht aufladen, da sonst 
unkontrollierbare elektrische Felder innerhalb und auBerhalb des Ob- 
jektes auftreten kénnen. Die drei ausprobierten Lackfolien aus Kollo- 
dium, Formvar und Bedacryl 122 X?° sind nichtleitend, sie zeigen im 
Elektronenstrahl fluktuierende Aufladungen, wie sie auch H. Maui und 
W. WEItTscH”! in einem Eiektronen-Schattenmikroskop beobachteten. 
Dadurch kamen die Interferenzstreifen in starke, unregelmaBige Be- 
wegung. Eine ein- oder beidseitige Bedampfung mit Metall brachte das 
Streifensystem zur Ruhe. Allerdings traten auch dann noch Beein- 
flussungen des Objektes durch den Elektronenstrahl auf: Das Streu- 
vermogen der Folien nahm mit zunehmender Intensitat der Bestrahlung 
ab, was sich durch Verschieben der Folie relativ zum Biprisma-Schatten- 
bereich zeigen lieB. Eine Abhangigkeit des Streuvermédgens von der 

20 BRADLEY, D.E.: Brit. J. Appl. Phys. 5, 65 (1954). 
21 Maui, H., u. W. WertscH: Naturwissenschaften 16, 487 (1959). 
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Stromdichte wurde auch von F. Lenz und W. ScHEFFELS™ an Kollo- 
diumfolien beobachtet, allerdings mit umgekehrtem Vorzeichen. Die 
Lackfolien haben den weiteren Nachteil, daB sie oft beim Bedampfen 
wellig werden. Trotz dieser Nachteile sind Objekte auf Lackfolen 
prapariert und die plan gebliebenen im Interferometer untersucht worden. 

Bessere Ergebnisse erzielt man mit Kohlefolien, die durch Verdamp- 
fen von Spektralkohle nach dem Verfahren von D.E. BRADLEY”? her- 
gestellt werden. Diese sind mechanisch sehr widerstandsfahig, so dal 
beim Bedampfen keine Kriimmungen entstehen. Die Leitfahigkeit der 
Schicht verhindert Aufladungserscheinungen. Von reinem Glas losen 
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Fig. 7. a Interferenzmuster eines welligen Objektes, auf Kollodium-Tragerfolie aufgedampft; 
b Interferenzmuster eines plan gespannten Objektes, auf Kohle-Tragerfolie aufgedampft 


sich Kohlefolhen auch mit verdiinnter FluBsaure nur fehlerhaft ab, die 
Folien enthalten auBerdem meist Schleren. Wird das Glas vor dem 
Bedampfen durch Eintauchen in ein Netzmittel (Faber Invitol, unver- 
diinnt) mit einer wasserléslichen Zwischenschicht tiberzogen, so schwim- 
men die Folien auf Wasser gut ab, der auf Blenden gespannte Film wird 
jedoch beim Einbringen in das Vakuum wellig. Die besten Kohletrager 
wurden mit einer Zwischenschicht aus Boroxyd zwischen Glasunterlage 
und Kohleschicht erzielt. 5 mg B,O;, aus einem Schiffchen in 13 cm 
Entfernung verdampft, ergeben die geeignete Schichtdicke. Die Trager- 
folien aus Kohle waren etwa 300 A dick, sie blieben auch im Vakuum 
straff gespannt. In Fig. 7a und b sind die Interferenzmuster eines 
welligen und eines plan gespannten Objektes einander gegentibergestellt. 


d) Wirkung von Kontaktspannungen und ihre Beseitigung durch die 
Grundschicht. Die Kontaktspannung zwischen dem Material des 
Phasenobjektes und dem der Tragerfolie wird durch die Grundschicht 
interferometrisch unwirksam gemacht, denn bei Vorhandensein der 


22 Lenz, F., u. W. SCHEFFELS: Z. Naturforsch. ila, 656 (1956). 
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Grundschicht werden beide Teilbiindel von der Kontaktspannung in 
derselben Weise beeinfluBt. Bei fehlender Grundschicht dagegen bildet 
sich durch die Kontaktspannung zwischen den Stufen und der Trager- 


Fig. 8. a Die Kontaktspannung zwischen Kohletrager und Cu-Stufen bewirkt eine Verbiegung der 
Interferenzstreifen; b die Grundschicht zwischen Tragerfolie und Stufen hebt die Verbiegung auf 


folie ein inhomogenes elektrostatisches Feld aus, dessen elektronen- 
optische Wirkung das Interferenzmuster in charakteristischer Weise 
verandert: Die Streifen verlaufen nicht mehr geradlinig (Fig. 8a). Hier 
wurden Cu-Stufen direkt auf die Kohle-Tragerfolie aufgedampft. Be- 


Fig. 9au.b. Einflu® der Kontaktspannung auf das Interferenzmuster. a Cu-Stufen auf Ag-Grundschicht; 
b Ag-Stufen auf Cu-Grundschicht 


findet sich dagegen unter den Stufen eine Cu-Grundschicht von 25 A 
Dicke, so erfolgt die Streifenverschiebung, wie in Fig. 8b gezeigt ist, in der 
gewiinschten Weise nur noch durch die Wirkung des inneren Potentials. 

Andererseits kénnen gerade die charakteristischen Verbiegungen der 
Interferenzstreifen als Nachweis fiir Kontaktspannungen dienen. Be- 
stehen z.B. die Grundschicht aus Ag, die Stufen aber aus Cu, so ergibt 
sich das Muster der Fig. 9a. Die Streifenverbiegung unterstiitzt, wie 
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in Fig. 8a, den interferometrischen Streifensprung. Mit Cu als Grund- 
schicht und Ag-Stufen dagegen erhalt man die Fig. 9b. Die Streifen- 
verbiegung ist nun so gerichtet, daB sie dem interferometrischen Sprung 
entgegenwirkt. Bei langerem Lagern des Objektes geht die Kontakt- 
spannung, wahrscheinlich infolge von Diffusionserscheinungen, merklich 
zuriick, das Interferogramm ist hierfiir ein empfindlicher Nachweis. In 
Fig. 10 ist deutlich zu sehen, daB die Kontaktspannung des Objektes 
von Fig.9b nach sechs Tagen auf einen 
kleineren Wert abgesunken war. 


ce | e) Mefiwerte der inneren Potentiale. 


' Die Elektronen-Interferogramme wur- 
qits Ht den, wie die Tolansky-Aufnahmen, im 
Negativ unter dem Zeiss-Universal- 
MeBmikroskop mit Hilfe des Doppel- 
bild-Verfahrens ausgewertet. Nur solche 
Streifenspriinge wurden gemessen, bei 
denen die beiden Teile des verschobe- 
nen Interferenzstreifens in einer Gera- 
den lagen, der unverschobene Streifen 
parallel dazu verlief und die Streifen 
nicht durch Kontaktspannung verbogen waren. Der Streifenkontrast 
war bei der Verwendung dicker Objektstufen wegen der ungleichen In- 
tensitat der Teilbiindel geringer als bei diinnen Stufen. Auch bei 
schlechtem Kontrast konnte der Mittelwert aus 10 Streifenspriingen 
mit 5% Genauigkeit reproduziert werden. 
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Fig. 10. Verminderte Kontaktspannung des 
Objektes aus Fig.9b nach 6tagiger Lagerung 


Durch Variation der Versuchsbedingungen wurde gepriift, ob das 
innere Potential von der Dicke der Objekte, der Beschleunigungsspan- 
nung der Elektronen, der Bestrahlungsintensitat und der Bestrahlungs- 
dauer im Interferometer abhangt. Innerhalb der MeBgenauigkeit war 
keine derartige Abhangigkeit zu finden. 

Dagegen hing das innere Potential von anderen Einfliissen ab. Die 
auf Lacktrager praparierten Objekte ergaben andere Werte als die auf 
Kohletrager praparierten. Dies geht besonders aus dem Vergleich von 
Objektpaaren hervor, die durch simultane Bedampfung einer Lackfolie 
und einer Kohlefolie hergestellt wurden. Die angegebenen Mittelwerte 
des inneren Potentials beriicksichtigen nur Objekte auf Kohletragern, 
da bei Lacktragern Aufladungen wegen zu geringer Leitfahigkeit zu 
befiirchten waren. 

Bei einigen Substanzen kann die Aufdampfgeschwindigkeit das 
innere Potential beeinflussen. Schnell aufgedampftes Ag ergab z.B. 
einen niedrigeren Wert fiir ® als langsam aufgedampftes. Bei der darauf 
folgenden Praparation von Au- und Al-Objekten wurden deshalb gleiche 
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Substanzmengen verschieden schnell aufgedampft. Im Gegensatz zu 
Al, das keinen erkennbaren Effekt zeigte, war bei Au das gemessene 
innere Potential stark von der Aufdampfgeschwindigkeit abhangig. 

Die Au-Objekte wurden nach der Potentialmessung im elektrostati- 
schen Elektronenmikroskop bei 5000facher VergréBerung und geringer 
Bildhelligkeit untersucht. Dabei waren keine Strukturunterschiede 
zwischen den verschieden schnell aufgedampften Schichten zu bemerken. 
Eine nachfolgende erneute Messung des inneren Potentials ergab jedoch 
einen um etwa 3 V hoheren Wert, so daB vermutet werden muB, daB 
sich die Schichten durch die Bestrahlung im Elektronenmikroskop ver- 
dndert hatten. Weitere Versuche in dieser Richtung sind nicht unter- 
nommen worden. Die Aufdampfgeschwindigkeit wurde, mit den ge- 
nannten Ausnahmen, konstant gehalten; eine Schicht mittlerer Dicke 
war in etwa 10 sec aufgebracht. Die Dicken von Grund- und Stufen- 
schichten sind in Tabelle 1 mit D, bzw. D, bezeichnet. 

Es erschien nicht sinnvoll, die an den verschiedenen Objekten ge- 
messenen Werte mit den Anzahlen der ausgemessenen Streifenspriinge 
als statistische Gewichte zu belegen. Dadurch wiirden ungewollte 
Unterschiede in den Herstellungsbedingungen nicht beriicksichtigt. Die 
Einzelwerte sind als gleichberechtigt behandelt, auch wenn ihnen die 
Auswertung von nur wenigen Streifenspriingen zugrunde hegt. Die in 
Tabelle 1 angegebenen Fehler sind mittlere quadratische Abweichungen 
vom Mittelwert, auf ganze zehntel Volt gerundet. 


f) Vergleich mit Messungen anderer Autoren. Die inneren Potentiale 
von Kohlenstoff, Al, Cu, Ag und Au sind nach verschiedenen Methoden 
auch von anderen Autoren bestimmt worden. 

A. BUuL??, H.G. JeEnKins™4, H. FARNSWORTH”, W.E. LASCHKA- 
REW, E. W. BARENGARTEN und G.A. KuzmiIn?6, D.C. RosE?’, E. Rupp?8, 
T. YAMAGUTI”® und R. UYEDA® ermittelten innere Potentiale aus der 
Elektronenbeugung in Reflexion an Einkristallflachen. R. BuHL?® und 
Cu. Fert! arbeiteten mit Elektronen-Interferenzmikroskopen. W. 
LANGBEIN® benutzte das von uns angegebene Interferometerverfahren. 

Die Ergebnisse dieser Autoren sind in der Tabelle 2 zusammenge- 
stellt. In der Spalte unter C (Kohlenstoff) sind auBer Werten von nach 


23 BUHL, A.: Phys. Z. 33, 812 (1932). 

24 JENKINS, H.G.: Phil. Mag. 17, 457 (1934). 

25 FARNSWORTH, H.: Phys. Rev. 40, 684 (1932). 

26 T ASCHKAREW, W.E., E.W. BARENGARTEN u. G.A. Kuzmin: Z. Physik 85, 
631 (1933). 

2? RosE, D.C.: Phil. Mag. 6, 712 (1928). 

28 Rupp, E.: Ann. d. Physik 1, 801 (1929). 

29 YamaGutTl, T.: Proc. Phys. Math. Soc. Japan 4, 315 (1932). 
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Tabelle 1. Messung der inneven Potentiale mit dem Elektronen-Interferometer 


a 


| 


Zahl der 
Ma- Ee rece dD Ds fleB- ® smerkung 
Weel Tragerfolie (A) (A) ee (V) | Bemerkungen 
| 
Cu | Kohle ONEOO}/ Stoérung durch Kontaktspannung 
Kohle 25 92 90 24,2 
Kohle SLO GHOST |/ wkSOy | Lewes verschiedene 
KKohle 75 | 4089) 7AOn eaee Grundschichtdicken 
Kohle 100} 100} 420 | 23,5 
J Kohle 125d OON | 2089) 
| Kollodium) 125 | 74 20) (2254) | 
Kohle TALON TSO: 60 | 24,8 ; 
4 f av 
eee 110 | 480} 20° |(23,4) Simultanbedampfunget 
f Kohle 250 | 247 50/2376 
\ Kollodium| 250 | 247 | 940 | (20,3) 
Messungen an Kupfer 23,5+0,6 Mittelwert 
Ag |f{ Kohle 150 | 138 | 230 | 21,8 Simultanbedampfung 
Kollodium) 150 | 138 70 | (26,0) 
Kohle | 150} 255| 240 | 20,8 
| Kohle 450 | 123 BOU | AGRO schnell aufgedampift 
| | 
| Messungen an Silber 17,0-- 21,8 je nach Aufdampfgeschwindigkeit 
Loree —_ 
Au | Formvar | 120] 117 | 270 | (25,4) 
| Kohle le onl 935) et 20 ne 70 
Kohle | 80} 143 | 200 | 25 
| verschiedene Aufdampf- 
geschwindigkeiten 
Kohle PSM Sa) ZED A) ZS 52 t>2 min 
Kohle AO ids, ASOY [E2329 Z— Py o1sec 
im EM bestrahlt 40 |(27,0) 
Kohle 140), 1423), 430" 12254 tb iSee 
Kohle WAS IEE e230) NN SNe) $= O sec 
Kohle ASO) a4 Se e220 ee 5e5 (i -1G SEC 
Messungen an Gold 22,1+ 27,0 je nach Aufdampfgeschwindigkeit 
Al Bedacryl ES | MOS CoO ele 
| Bedacryl | 80) 115] 970 |(11,3) 
Kohle 1 iaeSa | 254 100 NPS) 
| verschiedene Aufdampf- 
| geschwindigkeiten 
Kohle Oral GUS 7) |) BAO | ahaha t = 40 sec 
| Kohle | 100 | 198 AOw i 434 ¢— (sisec 
Kohle Ase 3 4 170 AVS} 35 t—Hsisec 
| Messungen an Aluminium 13,0+0,4 Mittelwert 
x xa oe 
C | Kohle 174 50 7,9 verschiedene Stufenhdhen, 
Kohle sal | OKC) |) 7a Grundschichtdicke nicht 
Kohle | | 224 120 8,9 gemessen 
Kohle Seal 80 Was 


Messungen an Kohle 


7,83 +0,6 Mittelwert 
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Tabelle 2. Inneve Potentiale in Volt; MeBergebnisse verschiedeney Autoren 


Autor e | Al Cu | Ag | Au 
BUHL pee o+2 
ENKENS © fa 11,7* 
FARNSWORTH . . 0+ 31 O + 24 
LASCHKAREW . . 20* 
ROSE Beal 
RUPP eecee 17 +3 14 + 3 14+ 3 14+ 3 
SOU NEHA 3 ag || ibilsiSes 
ivi Diaee sisi sil 13,078 | 
HS WELT were fe eon 11,641 | 19,4--0,7 | 19,7+1,9 
ERTS oevig bie 7lbers 114+ 3* | | 
ICANGBEDIN cule 14,2+1,0 | 
Verfasser. ... 7,8+0,6 | 13,040,4 | 23,5+0,6 | 17+22** | 22+ 27%** 


* Gemessen an Graphiteinkristallen. 
*x Je nach Aufdampfgeschwindigkeit. 


BRADLEY aufgedampftem Kohlenstoff noch solche von Graphit-Kri- 
stallen angegeben. Diese sind durch das Zeichen * kenntlich gemacht. 

R. BuuL berechnete seine Werte ohne Beriicksichtigung des rela- 
tivistischen Korrekturfaktors. Seine Messungen erfolgten bei Be- 
schleunigungsspannungen von 45 bis 50 kV. Die von ihm mitgeteilten 
Zahlen sind daher zum besseren Vergleich mit dem Faktor 0,936 (fiir 
47,5 kV) korrigiert worden. Bei Cu. FErT ist die relativistische Korrek- 
tur berticksichtigt. Nach welcher Formel W. LANGBEIN die inneren 
Potentiale berechnete, geht aus seiner Arbeit nicht hervor. Die iibrigen 
Autoren arbeiteten mit niederen Beschleunigungsspannungen, bei denen 
die Korrektur vernachlassigbar ist. 

Die interferometrisch gewonnenen Werte von Al und Ag stimmen 
innerhalb der Fehlergrenzen tiberein. Die Abweichungen der Kohlen- 
stoffwerte des Verfassers von denen W. LANGBEINS sind noch nicht 
geklart. Der friiher? von uns mit Vorbehalt angegebene Wert von 
24 V ist jedoch zu hoch. Inzwischen ist namlich durch K. Grarr*! 
nachgewiesen worden, da die zur Dickenbestimmung benutzte Eich- 
kurve von A.W. AGAR*2, welche die Absorption weiBen Lichtes als 
Funktion der Schichtdicke wiedergibt, korrekturbediirftig ist. Ferner 
zeigten die damaligen Interferogramme noch stérende Streifenverbie- 
gungen, die auf wellige Phasenobjekte zuriickzufiihren waren. Diese 
Fehlerquellen sind bei den neuen Messungen vermieden worden. Die 
Abweichungen der interferometrischen Werte von Au kénnen als Folge 
unterschiedlicher Schichtstrukturen gedeutet werden. Dab Au hierfiir 
empfindlich ist, zeigt sich am Beispiel des Einflusses der Aufdampf- 
geschwindigkeit. 

31 GraFF, K.: Optik 18, 120 (1961). 

32 Acar, A.W.: Brit. J. Appl. Phys. 8, 35 (1957). 
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g) Vergleich mit der Theorie. Nach H. BETHE** gilt fiir das innere 
Potential einer aus Atomen mit kugelsymmetrischer Elektronendichte- 
verteilung o(v) bestehenden Substanz 


(0) 
Dineor = Vv 


23 
6£& 
wobei e die Elektronenladung, ¢) =8,86 -10 4 As/V cm die elektrische 
Feldkonstante, V das von einem Atom eingenommene Volumen und 


O =42f o(r)rdr 
0 
ist. Fiir Kohlenstoff ist aus Hartree-Funktionen von F. LENz*4 @ zu 
16,6 ay” =4,04 - 10 16 cm? berechnet worden. Fiir die anderen hier unter- 
suchten Objektsubstanzen legen keine Hartree-Funktionen vor. Man 
kann in diesem Fall aber nach einem Vorschlag von H.WyrwicuH und 
F. Lenz* naherungsweise 


setzen. Das Atomvolumen V kann man aus Dichte y und Atomgewicht A 
der Objektsubstanz nach 
AM: 

Y 


= 
berechnen, wobei M,=1,66-10-4g die kernphysikalische Massen- 
einheit ist. Von den Metallen Al, Cu, Ag, Au diirfen wir auf Grund von 


Elektronenbeugungsuntersuchungen annehmen, daB sie auch in Auf- 


Tabelle 3. Theoretisch berechnete Werte des inneren Potentials 


: } ® 
Material A (g/cm?) aie 
Cx spe heats 12 1 | 7 
AUT Pes ote) tte ewes lI 27 2,70 | oso 
Cue any el ea 63,5 8,96 20,4 
Rely Lae uae PaRPS6,5 ibaa eet 
ASS cyl keane. it 197 19,3 18,1 


dampfschichten ebenso dicht gepackt sind wie im massiven Metall, d.h. 
fiir die Dichte y die fiir das massive Material giiltigen Werte einsetzen. 
Kohlenstoff diirfte dagegen in Aufdampfschichten lockerer gepackt 
sein als im Graphit- oder gar Diamantgitter, wofiir ebenfalls die keine 


33 BETHE, H.: Ann. d. Physik 87, 55 (1928). 
4 Lenz, F.: Z. Naturforsch. 9a, 185 (1954). 
35 WyrwicH, H., u. F. Lenz: Z. Naturforsch. 13a, 515 (1958). 
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scharfen Reflexe enthaltenden diffusen Elektronenbeugungsdiagramme 
sprechen. Setzen wir fiir die Dichte der Kohlenstoffschicht den Wert 


1 g/cm? an, so erhalten wir mit Hilfe der obigen Beziehungen die Ta- 
belle 3. 


Obgleich die Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experiment 
recht unvollkommen ist, 1aBt sich doch qualitativ feststellen, daB die 
am lockersten gepackte Objektsubstanz (C) in Theorie und Experiment 
den kleinsten und die am dichtesten gepackte (Cu) den gr6Bten Wert 
fiir das innere Potential besitzt. 


Herrn Professor Dr. G. M6LLENSTEDT danke ich fiir die Anregung und Forderung 
dieser Arbeit sowie fiir sein standiges Interesse. Herrn Dozent Dr. F. Lenz danke 
ich fiir die kritische Durchsicht des Manuskriptes. Von ihm stammt der letzte Ab- 
schnitt uber den Vergleich der experimentellen Ergebnisse mit der Theorie. Ferner 
danke ich der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir die apparative Unterstitzung. 
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Aus dem Institut fiir Angewandte Physik der Universitat Tubingen 


Elektronen-Zweistrahlinterferenzen 
mit hohem Gangunterschied 


Von 
Max KELLER 
Mit 1 Figur im Text 


(Eingegangen am 8. Mai 1961) 


On a photograph of an electron interference pattern produced in an electrostatic 
biprism arrangement 2200 fringes could be counted. Though this number is still 
far below the theoretical limit following from the chromatic inhomogeneousness 
of the electron source, it exceeds the highest hitherto measured number of electron 
interfrence fringes by the factor of 7. 


Elektronen-Zweistrahlinterferenzen haben in der letzten Zeit fiir 
physikalische Grundversuche mit Elektronenwellen Bedeutung erlangt. 
Sie sind neben anderen Anwendungen auch fiir die experimentelle Be- 
stimmung der Koharenzlange von Wellenziigen geeignet. 


Eine theoretische Grenze fiir die Koharenzlange ist durch die Mono- 
chromasie der Wellenstrahlung gegeben. Bei einer Halbwertsbreite di 
der spektralen Intensitatsverteilung und der Lage des Intensitatsmaxi- 
mums bei A, ist die in der Koharenzlange enthaltene Anzahl von Wellen- 
langen durch z =A,/dA gegeben. 

Die Halbwertsbreite der Energieverteilung von Gliihelektronen aus 
der Wolframkathode eines Elektronenmikroskops unter Beriicksichti- 
gung der anomalen Verbreiterung betragt nach Messungen von DiEt- 
RICH! 1,4eV bei 35 kV Strahlspannung und 80uA Strahlstrom. Zu- 
sammen mit einer angenommenen Welligkeit der Hochspannung von 
0,6 V ergibt sich fiir die beschleunigten Elektronen eine wirksame Halb- 
wertsbreite von 2 V. Weil A zur Wurzel aus der Beschleunigungsspan- 
nung U, indirekt proportional ist, gilt z=/,/44=2U,/AU, also ist fiir 
U5 =35 KV urd 1U ==2 'V z= 35 000. 

Die gréBte bisher im Experiment beobachtete Anzahl von Inter- 
ferenzstreifen legt noch erheblich unter dieser Grenze. 


Eine von MARTON, SIMPSON und SuUDDETH2? verwendete Inter- 
ferenzanordnung mit Amplitudenteilung eines Elektronenbiindels an 


1 DIETRICH, W.: Z. Physik 152, 306 (1958). 


® Marton, L., J.A. Simpson and J.A. SuppETH: Phys. Rev. 90, 410 (1953). 
3 Marton, L.: Science 118, 470 (1953). 
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drei von den Elektronen durchstrahlten einkristallinen Cu-Folien ergab 
Interferenzstreifen-Systeme von maximal 154 kontrastarmen Streifen. 
Dies entspricht einer Mindestkoharenzlange von 7,1 A bei auf 66 kV 
beschleunigten Gliihelektronen. 

Die elektronenoptische Biprisma-Interferenzanordnung nach MO6L- 
LENSTEDT und DUKker*®, die nach dem Prinzip der Winkelteilung ar- 
beitet, liefert dagegen lichtstarke und kontrastreiche Streifensysteme. 
Die photographischen Aufnahmen enthielten maximal 300 Interferenz- 
streifen, was einer Koharenzlange von 22,1 A der auf 27 kV beschleunig- 
ten Gliihelektronen entspricht. 


3 


TTR 


i + | os ye / % i bi 3 
rie * A ia Ail bid 

ah te opti: i late 
Hi THRO R Ue Hi Ng Aa 
i Rac BEAR AGH Hight Sue 
salt ihe Beate ihn ah Ln cna 
He Ai eRe ERTL aEeAG Aaieiabadlt i it aM ict i 
if OES Sala nMU rat iit eet ina pe TE ici 
Ath isAnah Pitt Hua aH MCR a aM YE Bee TT if id i iH a 
Hy ad sath ae a AM SH) FATT tH j Wa Ha ty ? 
Hit fi Pai i EN Hii it uly RITE at hi tilts i UT ATE 
gear HET Ua ee ii Pa TT Aaa AE 
eatcti an watt AL Hi Lit fi me HURTS REISE HURL ARERR ESET 


Fig. 1. Biprisma-Elektroneninterferenzen. Ausschnitt mit 140 Streifen aus einem Interferenzfeld von 
2200 Streifen 


Durch Verbesserungen dieser Apparatur in bezug auf Prazision und 
Hochspannungsfestigkeit der verwendeten elektrostatischen Zylinder- 
linsen, Abschirmung des Strahlengangs gegen magnetische Stérfelder 
und Vermeidung von mechanischen Erschiitterungen ist es jetzt ge- 
lungen, die erreichte Zahl der Interferenzstreifen auf 2200 zu erhéhen. 
Damit ist eine Koharenzlange von 142 A der auf 35 kV beschleunigten 
Glithelektronen experimentell nachgewiesen. 

Der Streifenabstand auf der Ilford Q 1-Photoplatte betrug 18,3 u. 
Da eine das gesamte Interferenzfeld enthaltende VergréBerung der 
Originalaufnahme bei einem mit unbewaffnetem Auge noch sichtbaren 
Linienabstand mindestens 22 cm lang sein wiirde, ist in Fig. 1 nur ein 
Ausschnitt mit etwa 140 Interferenzstreifen wiedergegeben. 

Interferenzfelder mit vielen feinen Streifen erreicht man in der Bi- 
prisma-Apparatur durch eine starke Umlenkung der Strahlen im Bi- 
prisma. Die interferierenden Strahlen, die von der beleuchtenden Elek- 
tronenquelle ausgehen, schlieBen dabei einen relativ groBen Winkel 27 


4 MOLLENSTEDT, G., u. H. DUKER: Naturwissenschaften 42, 41 (1954). 
5 MOLLENSTEDT, G., u. H. DUKER: Z. Physik 145, 377 (1956). 
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ein. Daher muB wegen der Koharenzbedingung bsind << //2 die Breite b 
der verwendeten strichf6rmigen Quelle sehr gering sein. Es hat sich 
gezeigt, daB in der Praxis b =0,2A/sin? geniigt, um kontrastreiche 
Interferenzen zu erhalten. Im vorliegenden Falle betrug die Breite der 
Quelle etwa 35 A. Die mit der Quellenbreite proportional abnehmende 
Intensitat in der Registrierebene stellt eine der Grenzen der geschilderten 
Methode dar. Es erscheint moéglich, daB ein interferometrischer Bi- 
prisma-Strahlengang® zum Nachweis der vollen Koharenzlange noch 
besser geeignet ist. Arbeiten dazu sind im Gange’. 


Herrn Professor Dr. G. MO6LLENSTEDT danke ich fiir wertvolle Beratung. 
Der Deutschen Forschungsgemeinschaft habe ich fiir apparative Unterstiitzung 
zu danken. 


6 Jones, D.: Colloques Internationaux Toulouse 1955. 
* MOLLENSTEDT, G., u. W. Bayu: Naturwissenschaften 48, 400 (1961). 
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Aus dem Institut fiir Technische Physik der Technischen Hochschule Darmstadt 


Spezifische Warmen von DyCl,.6H,O und NdCl,-6H,O 
im Temperaturbereich zwischen 1,2°K und 220°K 


Von 
W. PFEFFER 
Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 5. Juni 1961) 


Die spezifischen Warmen cPY und cN¢ von DyCl, -6H,O und NdCl,; -6H,O werden 
im Temperaturbereich zwischen 1,2 °K und 220 °K kalorimetrisch bestimmt. Die 
Differenzen cPy — c@4 und cN4 — cGd zwischen den gemessenen spezifischen Warmen 
und der spezifischen Gitterwarme des zu beiden Salzen isomorphen GdCl, - 6 H,O 
werden jeweils mit der aus der spektroskopisch gemessenen Kristallfeldaufspaltung 
berechneten spezifischen elektronischen Warme cl bzw. cN4 verglichen. Dabeiergibt 
sich, da zwei absorptionsspektroskopisch nicht mehr erfaBbare Grundtermkompo- 
nenten von NdCl, - 6 H,O in der Gegend von 135 cm liegen, und dab die spezifi- 
schen Gitterwarmen von DyCl,- 6 H,O, GdCl,-6 H,O und NdCl, - 6 H,O einander 
proportional sind und sich naherungsweise wie die reziproken Molekulargewichte 
dieser Salze verhalten. Fiir T< 2,5 °K zeigt cPy einen Anstieg mit fallender Tempe- 
ratur, der vermutlich auf Wechselwirkungen zwischen den Dy*t*tt-Ionen und auf 
Hyperfeinstruktur zuriickzufiihren ist. 


§ 1. Zweck der Messung 


Die absorptionsspektroskopische Bestimmung hoherer Kristallfeld- 
komponenten der Grundterme von Salzen Seltener Erden ist haufig 
nicht méglich, weil die Linienbreite bei den fiir eine ausreichende Be- 
setzung dieser Komponenten nétigen relativ hohen Temperaturen zu 
groB ist. Deshalb wurde bereits friiher versucht, hohere Grundterm- 
komponenten von HoCl,-6H,O und ErCl, -6H,O1 kalorimetrisch aus 
dem Temperaturverlauf der spezifischen elektronischen Warme zu be- 
stimmen. Dabei ergab sich die Schwierigkeit, da die spezifische elek- 
tronische Warme nur bei etwa 7 < 20 °K mit ausreichender Genauigkeit 
durch Differenzbildung zwischen der spezifischen Warme der Substanz 
und der spezifischen Gitterwarme von GdCl, -6H,O bestimmt werden 
kann, weil nur bei so tiefen Temperaturen die Differenz zwischen den 
spezifischen Gitterwarmen von Substanz und Vergleichssubstanz klein 
gegen die spezifische elektronische Warme ist. Fiir die Bestimmung der 


1 PFEFFER, W.: Z. Physik 162, 413 (1961). 
Z. Physik. Bd. 164 20b 
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Energien hoherer Grundtermkomponenten ist aber gerade die Kenntnis 
der spezifischen elektronischen Warme bei héheren Temperaturen ndtig, 
da die spektroskopisch nicht mehr bestimmbaren Grundtermkompo- 
nenten fiir 7<20°K nur unmerklich zur spezifischen elektronischen 
Warme beitragen. Es ist daher notwendig, wenigstens eine qualitative 
Aussage iiber den Temperaturverlauf der Differenz zwischen den spe- 
zifischen Gitterwarmen der isomorphen Chloride zweier verschiedener 
Seltener Erden zu bekommen. Dabei interessiert besonders, ob dieser 
Temperaturverlauf eine monotone Funktion ist, oder ob er Maxima oder 
Minima aufweist. Im ersteren Fall ist dann wenigstens die Lage von 
Maximis in der Differenz zwischen der spezifischen Warme eines Seltenen 
Erdchlorides und der spezifischen Gitterwarme von GdCl, -6H,O fiir 
die Bestimmung héherer Grundtermkomponenten auswertbar. 


Im folgenden wird deshalb zunachst die Messung der spezifischen 
Warme c?Y von DyCl,-6H,O beschrieben, dessen Grundtermkompo- 
nenten sdmtlich spektroskopisch bestimmt worden sind?, und dessen 
spezifische elektronische Warme cY daher gegeben ist’. Mit der friiher 
bestimmten! spezifischen Gitterwarme c@¢ des zu DyCl,-6H,O iso- 
morphen® GdCl,-6H,O wird die Differenz der spezifischen Gitter- 
warmen 

cGd PY = Gd eDv 4. By (1) 


berechnet. Dabei ergibt sich, daf fiir T > 20 °K die Differenz c@*— cRY 
proportional c@* ist. Es wird dann angenommen, da diese Art Pro- 
portionalitat fiir die Chloride aller Seltenen Erden gilt, die mit GdCl, - 
6H,O isomorph sind. Unter dieser Annahme werden zwei héhere Grund- 


termkomponenten von NdCl, -6H,O ermittelt®. 


BERG, G.: Z. Physik 159, 125 (1960). Die Lagen der Grundtermkomponenten wur- 
den bei 4,2 °Ix, 58 °K und 77 °K gemessen. Ihre Temperaturabhangigkeit ist in 
diesem Temperaturbereich vernachlassigbar klein. Die sechs tiefsten Komponenten 
wurden in Absorption und in Fluoreszenz gemessen, die zwei héchsten Kompo- 
nenten dagegen konnten nur in Fluoreszenz ermittelt werden. 

’ Ubergange zwischen dem Grundterm und hdheren Termen k6nnen_ bei 
T< 300 °K keinen merklichen Beitrag zur spezifischen Warme liefern, da nach 
R. J. Evtrott, B.R. Jupp und W. A. Runciman [Proc. Roy. Soc. Lond. A 240, 509 
(1957) ] Cer Energieunterschied zwischen dem Grundterm und dem nachst héheren 
Term bei diesen Temperaturen groB gegen kT ist. 

4 HELLWEGE, K.H., F. Ktcu, K. NIEMANN u. W. PFEFFER: Z. Physik 162, 
358 (1961). 

®> Nach A. Pagst, Amer. J. Sci. 22, 426 (1931), sowie nach W. J. IwERonowa, 
W.P. Tarassowa, M.M. Umansxi, Nachr. Akad. Wiss. UdSSR., physik. Ser. 15, 
164 (1951), und nach? sind NdCl, - 6 H,O, SmCl, - 6 H,O, GdCl, - 6 H,O, HoCl, - 
6 H,O und ErCl, - 6 H,O isomorph. Daher ist anzunehmen, da® auch Dy(Ci, - 6 H,O 
und GdCl, - 6 H,O isomorph sind, zumal sich ihre spezifischen Warmen bei héheren 
Temperaturen nur geringfiigig unterscheiden. 
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§ 2. Experimentelles und MeBergebnisse 


Die spezifischen Warmen c?¥ und cN4 yon DyCl, - 6H,O und NdCl, - 
6H,O wurden mit demselben adiabaten Kalorimeter in der gleichen 


Tabelle 1. Spezifische Warme von DyCl, - 6H,O 


oer reall NYSE bey _{ Wsek ae _{ Wsek 
TK] | es Tee Loy eee Mae PIES on "ere Mol °K 

ile Syi 0,08 9,95 | 4,49 | 95,88 [etoile 
1,63 0,05 A 2 u/ 7,59 109,66 | NPS 
1,69 0,05 14,46 | 10,68 122,39 | 188,0 
ye 0,06 16,76 | 14,64 136,47 205,4 
2,04 0,014 19,15 19,36 152,39 224,3 
D5? 0,00 22,62 25,4 170,02 243,6 
2,83 0,08 26,97 33,9 187,69 262,2 
B62 0,16 31,03 41,9 205,56 Zgf), i) 
3}52)8) 0,14 36,45 522) 223,52 294,8 
4,07 0,24 44,54 67,5 240,99 308,8 
449 Ord 54,44 85,6 260,13 322,9 
6,16 1,00 66,57 106,7 

8,06 2,46 80,96 129,6 


Weise gemessen, wie friiher die spezifische Warme von GdCl, - 6H,O?. 
Die Substanzen lagen als 2 bis 4mm grofe Einkristalle vor, die aus 
Dy,O; bzw. Nd,O, (Lieferfirma Auer Remy, angegebene Reinheit 99,9 % 


Tabelle 2. Spezifische Wavme von NdCl, + 6H,O 


: Nes: Wsek aon Nee Wsek 
ma Se cel Scar | ah Fora 
1,16 0,02 Bey 5,53 60,93 102,6 
1,58 0,01 15,02 7,82 72,00 124,1 
DEB 0,02 15,68 8,97 83,15 142,8 
3,05 0,05 17,95 12,92 92,36 156,6 
3,56 0,09 18,25 13,53 109,73 183,3 
4,24 | 0,16 24037, 19,49 122,47 199,9 
464 0,19 QAR 5 19,76 1S Ona 7, 217,6 
4,98 0,24 25,34 27,29 A540 72 235,9 
6,18 0,48 DSS Dip 33 168,84 255,6 
8,21 1,23 30,18 37,86 205,12 293,7 
8,94 1,68 30,36 38,38 205,13 293,0 
10,42 2,74 36,59 51,74 224052 308,1 
11,14 3,28 43,40 66,82 DIG Bil 309,9 
12,45 4,62 51,35 83,71 


bzw. 99,96%) in der unter? beschriebenen Weise hergestellt wurden. 
Bei DyCl,-6H,O wurde ein WasseriiberschuB von 0,1°/o9, be1 NdC], - 
6H,O ein WasseriiberschuB von 3,3°/9) der Masse des Salzes festgestellt. 
Die dadurch bedingten Fehler in den gemessenen spezifischen Warmen 


298 W. PFEFFER: 


konnten aus den friiher 4 genannten Griinden nicht korrigiert wer- 
den. 

Das MeBergebnis zeigen die Tabellen 1, 2 und Fig. 1. Die MeBfehler 
sind die gleichen wie bei? *. 


§ 3. Auswertung und Diskussion der Mefergebnisse 
Gd 


1. DyCl,. 6 H,O. Von c?Y wurde die spezifische Gitterwarme c¢é° von 
GdCl,-6H,O abgezogen, die friiher fiir 7 >8°K direkt gemessen, 
fiir 7<8°K_ proportional 
T? extrapoliert wurde?. 
Polk 4 cby — c@4 ist in Fig. 2 als 

#0 ausgezogene Kurve darge- 

iy +e stellt. Die o sind MeBpunk- 
Z te. Die Marken am oberen 

se Rand geben den mittleren 

° statistischen Fehler von 

: cPy — c4 an (vgl. 1). Ferner 
z wurde aus den _ spektro- 

200 . o=DyCl;-6H,0 skopisch bestimmten La- 
ae +=NdCl,-6H,0 gen 0 cm™; 33,09 cm}; 

62,80,cm7*;.. 75,7 A ectines 
64193. emsts: 441425 venir 
5 24b Gains 493,0 cm? 
der acht Kramers-entarte- 
ten Kristallfeldkomponen- 
ten des Grundterms °H,,;/5 
die spezifische elektronische 
Warme c}¥ berechnet? und 
in Fig. 2 dargestellt (ge- 
strichelte Kurve). Bei tie- 
fen Temperaturen stimmen 
2 700 7 a 300 °K die gemessenen c?Y —c@4 
Fig. 1. Spezifische Warmen von DyCl,:6H,O und mit den berechneten Ce” gut 
NdCl, : 6 H,O tiberein. Bei héheren Tem- 

peraturen laufen jedoch die 

beiden Kurven betrachtlich auseinander. Hieraus folgt, da® dort die 
Differenz cg" —c@¥ der spezifischen Gitterwarmen von GdCl, -6H,O 
und DyCl; -6H,O nicht mehr klein gegen cPY ist. Die o in Fig. 3 stellen 
cg" —c@® als Differenz zwischen den gemessenen und den berechneten 
Werten in Fig. 2 dar. Vergleichsweise ist in Fig. 3 noch 0,0175 cé¢ als 
ausgezogene Kurve eingezeichnet. Vergleicht man die Abweichungen 
der o von der ausgezogenen Kurve in Fig. 3 mit dem in Fig. 2 angege- 
benen mittleren statistischen Fehler der Messung, so ergibt sich, daB fiir 


700 


Spezifische Warmen von DyCl; - 6H,O und NdCl, : 6 H,O 299 


1 >20 °K im Rahmen der MeBgenauigkeit 


Ci 0,015 6 (2) 
gilt. Es ist also 
te” = (4 = 0/0175) «4 
d.h. die spezifischen Gitterwarmen der beiden isomorphen Salze sind 


einander proportional, und zwar ist die des schwereren Salzes etwa 1,75 % 


| = itt, stat Fehler 


5 
c 
0 
=a) 
Tig. 2. —-— Differenz zwischen spezifischer Warme von DyCl, +6 H,O und spezifischer Gitterwaérme von 
GdCl,;-6 H,O. Die O sind MeBpunkte. ——— Aus den spektroskopisch bestimmten Lagen samtlicher 


Grundtermkomponenten berechnete spezifische elektronische Warme von DyCl,:6 H,O 


kleiner. Diese Proportionalitat kann kaum zufallig sein und sollte inner- 
halb einer isomorphen Reihe eines Salzes der SE generell gelten (s. unten). 


Wsec 
Mol °K 


70 


O pegs 


5C 700 750 200 °K 


Fig. 3. © Differenz zwischen den spezifischen Gitterwarmen von GdCl; + 6 H,O und DyCl, - 6 H,O. 
1,75% der spezifischen Gitterwarme von GdCl, + 6 H,O 


Wie man aus Tabelle 1 ferner ersieht, steigt c?Y bei T<2,5 °K 
wieder an, und zwar ist dort naherungsweise 


Dye Oto) Wsek - °K 
“el iE Moles (3) 
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Dieser Anstieg wird vermutlich durch Wechselwirkungen zwischen den 
Dy*** Ionen und durch Hyperfeinstruktur verursacht. 


2. NdCl,.6H,O. Fig. 4 zeigt die Differenz cNd__¢&¢ zwischen der 
spezifischen Warme von NdCl,-6H,O und der spezifischen Gitter- 
warme von GdCl,-6H,O als ausgezogene Kurve. Die o sind Meb- 
punkte. Der mittlere statistische Fehler ist der gleiche wie in Eig. 2, 

Von den fiinf Kramers-entarteten Kristallfeldkomponenten des 
Grundterms 4/,,, von NdCl, -6H,O wurden spektroskopisch bisher nur 
drei gefunden®’. Ihre Lagen sind: W,=0 cn W,= ois car] 


Wsec 
Mol °K 


oO 50 700 750 Puy IK 


Fig. 4. Differenz zwischen spezifischer Warme von NdCl,-+ 6 H,O und spezifischer Gitterwaérme von 
GdCl, - 6 H,O. Die O sind MeBpunkte. ——— Aus den Lagen der spektroskopisch gefundenen Grundterm - 
komponenten berechneter Teil der spezifischen elektronischen Warme von NdC],:6 H,O. — + — - — Spez i- 
fische elektronische Warme von NdCl,-6 H,O unter Annahme zweier weiterer Komponenten bei 135 cm7? 


W;=250cm. Der von diesen drei Komponenten herriihrende Anteil 
der spezifischen elektronischen Warme c\‘ ist in Fig. 4 als gestrichelte 
Kurve dargestellt. Nimmt man zunachst an, da die iibrigen zwei 
Grundtermkomponenten so hoch liegen, da sie fiir 7< 230 °K keinen 
Beitrag mehr zu cN° liefern, so ist der Unterschied zwischen den gemesse- 
nen und den berechneten Werten in Fig. 4 allein auf die Differenz 
cs’ —c@* zwischen den spezifischen Gitterwarmen von NdCl, -6H,O 
und GdCl,-6H,O zuriickzufithren®. cX’—c@¢ hat dann den in Fig. 5 
durch die o dargestellten Verlauf. Dieser laBt sich nicht wie beim 
DyCl,; -6H,O im Rahmen der MeBgenauigkeit als const cG@? darstellen, 
sondern er zeigt im Vergleich zu einer Kurve const c@* einen ausge- 
pragten ,,Buckel™. 

Setzt man nun voraus, daB dennoch c§*—cé4=const cE? gelten 
soll, so folgt daraus, da die willkiirliche Annahme zweier sehr hoch 


6 SPEDDING, F.H., and H.F. Hamiin: J. Chem. Phys. 5, 429 (1937). 
? EwaLp, H.: Ann. Phys. 34, 209 (1939). 
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liegender Grundtermkomponenten nicht richtig ist, daB vielmehr der 
pier im Verlauf der o in Fig. 5 durch den Beitrag dieser Komponenten 
za ch“ entsteht. Zur Bestimmung der Lagen W,, W,; dieser Komponen- 
ten caneden W, und W, versuchsweise systematisch variiert, und aus 
Wig We stiri jeweils mit einer elektronischen Rechenmaschine 
“ berechnet. Die aus ct und den gemessenen cX¢—¢&4 berechneten 
ce" —c@" folgen dabei fiir W,=W,=135 cm am besten einer Kurve 
const cé". Die strichpunktierte Kurve in Fig. 4 zeigt cN? fiir W, =W, = 
135 cm, und die + in Fig. 5 stellen c8¢—c@* fiir diesen Fall dar. Ver- 
gleicht man die Abweichungen der + von der ausgezogenen Kurve 

Wsec 

Mol °K 

70 


i) 


On 
0 50 700 7 750 200 °K 
Fig. 5. © Differenz zwischen den spezifischen Gitterwarmen von NdCl,-6 H,O und GdCl,:+ 6 H,O bei Ver- 
nachlassigung der spektroskopisch nicht gefundenen Grundtermkomponenten. + Differenz zwischen den 
spezifischen Gitterwarmen von NdCl,- 6 H,O und GdCl, +6 H,O unter Annahme der spektroskopisch nicht 
gefundenen Komponenten bei 135 cm™. 3,2% der spezifischen Gitterwarme von GdCl, +6 H,O 


0,032 - cg¢ in Fig. 5 mit den in Fig. 2 angegebenen mittleren statistischen 
Fehlern der Messung, so ergibt sich, da im gesamten Temperatur- 
bereich im Rahmen der MeBgenauigkeit 


— 


cet — tee = (0) 032 eS (. 
fir W, = W, =135 cm gilt. Es ist also unter dieser Annahme 


Gt = Aict 0032).a0"4 


Auch hier ist die spezifische Gitterwarme des schwereren Salzes wieder 
die kleinere. Vergleicht man das Verhaltnis der spezifischen Gitter- 
warmen der untersuchten Salze 


Drege Ce ad O32 a1 30;983 


mit dem Verhialtnis der reziproken Molekulargewichte dieser Salze 


1 i 1 F 1 bk Piel 
“MN © 64 © ygPy ee 
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so findet man, daB im Rahmen der MeBgenauigkeit 


Nd . ,Gd . ,Dy (ee rpetag: Ysera 
Ce Ce HOG es a eee (5) 
Z 2 MeO) ary ee 


gilt. Dieser einfache Zusammenhang scheint jedoch nicht fiir die spe- 
zifischen Gitterwarmen aller zu GdCl, -6H,O isomorphen Chloride der 
Seltenen Erden im Rahmen der MeBgenauigkeit zu gelten. Subtrahiert 
man namlich die nach der erweiterten Gl. (5) berechnete spezifische 
Gitterwarme von ErCl, -6H,O von der friither gemessenen! spezifischen 
Warme cF', so erhalt man fiir oe etwas zu hohe Werte, die innerhalb 
der MeBgenauigkeit nicht mehr auf Ubergange zwischen den acht Kra- 
mers-entarteten Komponenten des Grundterms 4/152 zuriickgefiihrt wer- 
den kénnen, gleichgiiltig, welche Energien man fiir die spektroskopisch 
nicht gefundenen fiinf Kramers-Dubletts annimmt. 

Fir T<2°K zeigt cN¢ im Rahmen der MefBgenauigkeit keinen 
merklichen Anstieg bei fallender Temperatur. Da das Kalorimeter- 
gefaB bei der Messung von c¢ die gleiche Menge Helium als Warme- 
austauschgas enthielt wie bei der Messung von c?Y und c* (vgl.1), kann 
der dort gemessene 1/T?-Verlauf von c., bei T<2°K nicht, wie in! 
zunachst befiirchtet wurde, auf Desorption von Helium zuriickgefiihrt 
werden. 


Ich danke Herrn Professor HELLWEGE fiir die Anregung und Foérderung dieser 
Arbeit, sowie der Deutschen Forschungsgemeinschaft, die einen groRen Teil der 
experimentellen Hilfsmittel zur Verfiigung stellte. 
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Aus dem Max-Planck-Institut fiir Kernphysik, Heidelberg 


Das 6-Spektrum des In" 
Von 
H. DANIEL und Pu. PANussI 
Mit 4 Figuren im Text 

(Eingegangen am 14. Juni 1961) 
The shape of the In™4 6-spectrum has been measured with a magnetic lens spectro- 
meter. The shape factor was found to be essentially allowed. A least square fit 
gave the following result for the deviation term b/W: b=(5-+2)-10-2 mc?. The 
stated error is the standard deviation only. This result does not agree with the 


large deviation reported by LANGER et al. Additional information is given for the 
isomeric transition. 


I. Ziel der Untersuchung 


In neuerer Zeit sind eine Reihe von Untersuchungen mit dem Ziel 
ausgefiihrt worden, die Formen erlaubter 6-Spektren méglichst genau 
zu messen. Die erste definitive Beobachtung einer Abweichung von der 
erlaubten Form gelang!~4 bei P*?, dessen ft-Wert anomal hoch ist. Die 
Abweichung laBt sich quantitativ als Interferenz zwischen erlaubten 
und zweifach verbotenen Matrixelementen verstehen®. LANGER u. 
Mitarb.1:% 7 beobachteten jedoch auch Abweichungen bei anderen er- 
laubten Ubergangen mit zum Teil niedrigem ft-Wert: In™, Na22 und 
Zr, Dagegen hatte DANIEL? bei Na”? ein Spektrum erlaubter Form 
gefunden. Dieses Ergebnis wurde kiirzlich von Lerutz® bestatigt. 
Neuerdings haben JENSEN u. Mitarb.® bei In ebenfalls eine erlaubte 


1 PorTER, F.T., F. WAGNER jr. and M.S. FREEDMAN: Phys. Rev. 107, 135 
(1957). 

2 DaniEL, H.: Nuclear Phys. 8, 191 (1958). 

3 GranaM, R.L., J.S. GEIGER and T.A. Eastwoop: Canad. J. Phys. 36, 1084 


(1958). 
4 Jounson, O.E., R.G. Jonson and L.M. Lancer: Phys. Rev. 112, 2004 


1958). 
| 2 ae G.B., and B.C. Cartson: U.S. Atomic Energy Commission Report 
ISC-1006 (Iowa State University) 1957; — Bull. Amer. Phys. Soc. 2, 358 (1957). — 
Carson, B.C., in: U.S. Atomic Energy Commission Report ISC-1048 (lowa State 
University) 1958. — IBEN jr., I1.: Phys. Rev. 109, 2059 (1958). — Eman, B., u. 
D. Tapré: Persénliche Mitteilung. 

6 HamiLton, J.H., L.M. LANGER and W.G. SmiTH: Phys. Rev. IPA, PROKIO) 
(1958). 

?7 Hamitton, J.H., L.M. Lancer and W.G. SmiTH: Phys. Rev. 119, 772 (1960). 

8 Leutz, H.: Tagg Fachausschu8 Kernphysik und kosmische Strahlung, Bad 
Nauheim, April 1961. 

9 Nicuots, R.T., R.E. McApaAms and E.N. JENSEN: Phys. Rev. 122, 172 (1961). 
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Form gefunden. Alle oben aufgefiihrten Ubergange sind Gamow-Teller- 
Uberginge. Fiir Fermi-Wechselwirkung gibt es nur ein genauer unter- 
suchtes Spektrum. DanreL und Scumipt-Rour?? fanden bei N?, das 
zu 70% iiber Fermi- und zu 30% iiber Gamow-Teller-Wechselwirkung 
zerfallt, ein Spektrum erlaubter Form. Der B-Zerfall des N? ist tiber- 
erlaubt. 

Fiir die von Lancer u. Mitarb.*:®7 berichteten Abweichungen 
wurden eine Reihe von Erklarungen vorgeschlagen, die alle nicht be- 
friedigen; Fierz-Interferenz scheidet aus, weil die Langerschen Abwei- 
chungen sowohl bei Elektronen- als auch bei Positronenzerfall das gleiche 
Vorzeichen aufweisen. Goop und HAMMER!" schlagen eine Beimischung 

Fs von Neutrinos mit dem 

ole Spin 3/2 vor, mit der sie 

TS die Langerschen Abwei- 

chungen erklaren k6énnen, 
jedoch beim f-Zerfall des p- 
Mesons in Schwierigkeiten 
geraten. GESHKENBEIN und 
RupIK} setzen die Abwei- 
chungen von der erlaubten 


774 


eel Wadley 


eh 2° 


or 0 
Spektralform in Beziehung 
came OF ZUT Elektronenpolarisa- 
509 64 3 = 
Fig. 1. Zerfallsschema von In'!4m—Jn™4 tion, vel. auch KucHo- 
wicz}s. 


Ziel der vorliegenden Untersuchung war es, festzustellen, ob die von 
LANGER u. Mitarb. angegebenen Abweichungen beim In™* iiberhaupt 
existieren. Dieses Isotop ist ein besonders guter Testfall der von LANGER 
beschriebenen Abweichungen, weil der ft-Wert niedrig ist. Fig. 1 zeigt 
das Zerfallsschema!. 

II. MeBverfahren 

Gemessen wurde mit dem Heidelberger Doppellinsenspektrometer! 
nach bereits angegebenem Verfahren?:!°, Jedoch wurden kleinere 
Anderungen ecingefiihrt. So wird die Kathode des Szintillationszahlers 
jetzt mit einem Kiihlaggregat auf — 45° C gekiithlt, um das thermische 
Rauschen des Vervielfachers zu verringern. Der Kristall ist eine An- 
thracenscheibe von 25mm @ und 1mm Starke. Er sitzt auf einem 


11 Goon jr., R.H., and C.L. HAMMER: Phys. Rev. 117, 889 (1960). 
: 12 GESHKENBEIN, B.V., i A.P. Rupix: Z. eksp. teor. Fiz. 38, 1894 (1960); engl. 
Ubers. Soviet Phys. JETP 11, 1361 (1960). 

13 KucHowicz, B.: Polish Acad. Sci. 7, No. 94 (1959). 

14 Nuclear Data Sheets, Nat. Acad. Sci. Washington, D.C., 1958 ff. 

15 DANIEL, H., u. W. BoTtuHeE: Z. Naturforsch. 9a, 402 (1954). — DANIEL, H.: 
Z. Naturforsch. 12a, 194 (1957). 
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Lichtleiter mit geformtem Kopf, an den am anderen Ende ein Verviel- 
facher EMI 6097 A von 70 wA/lumen Primarempfindlichkeit angekoppelt 
ist. Zur Messung der Grenzenergie wird mit relativ hoher integraler 
Diskriminierung gearbeitet, um den Untergrund zu driicken, zur Mes- 
sung des Kontinuums mit relativ niedriger Diskriminierung, um die Ab- 
scheidekorrektur klein zu halten. Das wird durch die Kiihlung des Ver- 
vielfachers erméglicht. Das Auflésevermégen des Szintillationsdetektors 
betragt AE/E =36% bei 66 keV Elektronenenergie und AE/E =17% 
bei 280 keV Elektronenenergie. Die MeBzeit wird durch einen Quarz- 
oszillator bestimmt. 

In"4, im Gleichgewicht mit In™4™, wurde durch vierw6chige Be- 
strahlung von metallischem angereichertem In" im Reaktor in Saclay 
bei 1,9 - 1018 n/cm?/sec hergestellt. Das In", angereichert auf 50%, war 
aus Harwell bezogen worden. Die Aktivitaét wurde als Metall auf die 
Tragerfolie (0,23 mg/cm? Al) in einer Schichtdicke von einigen pg/cm? 
im Vakuum aufgedampft. Bei den verwendeten Quellen- und Unter- 
lagendicken ist keine meBbare Verfalschung des Spektrums zu befiirch- 
ten??.16. Die Messung wurde nach einem Zeitraum von 52 Tagen wieder- 
holt, um eventuelle kiirzer- oder langerlebige Verunreinigungen zu er- 
kennen. Es wurden keine Verunreinigungen festgestellt. 

Vor der Analyse wurden an den gemessenen Spektren von In"4 eine 
Auflése- und eine Abschneidekorrektur angebracht. AuBerdem war auf 
die schwachen weichen Teilspektren zu korrigieren. Alle Korrekturen 
waren klein und ohne merklichen Einflu8 auf den Formfaktor. 

Die Fermi-Funktion wurde den Tabellen yon DJELEPOV und S1iRA- 
NOWA" entnommen. In diesen Tabellen ist die endliche Ausdehnung des 
Kerns bereits beriicksichtigt (Lj =1), ebenso die Abschirmung. 

Fiir die Analyse der Daten wurde der Formfaktor 

N(W) 

FT==@, pw, — WP @) 
als Funktion der Elektronenenergie W aufgetragen; N(W) ist die ge- 
messene Zahlrate pro Energieintervall, F(Z, W) ist die Fermi-Funktion, 
p ist der Elektronenimpuls und % ist die Grenzenergie des 6-Spektrums. 
Bei erlaubter Form wird der Formfaktor durch eine horizontale Gerade 
dargestellt. Von besonderer Bedeutung ist offenbar die genaue Kenntnis 
der Grenzenergie W. Analysiert wurden die MeBdaten mit dem Ansatz 


Ff=A(t1 at (2) 


Die Konstanten A und } wurden dabei durch Ausgleichsrechnung den 
MeBpunkten angepabt. 


16 FEHRENTZ, D., and H. DanreL: Nucl. Instrum. 10, 185 (1961). 
17 DyELEpPOV, B.S., u. L.N. SrranNowa: Der Einflu8 des atomaren elektrischen 
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III. Ergebnisse und Diskussion 


Fig. 2 zeigt eine Messung der beiden Konversionslinien des In4™. 
Fig. 3 zeigt eine Grenzenergiebestimmung beim In™. Fig. 4 zeigt den bei 
In"4 gemessenen Form- 
faktor. In dieser Figur 
sind die Resultate von 
drei einzelnen Formfak- 
N torbestimmungen zusam- 
mengefaBt. Die Resultate 
der Messungen sind in der 
Tabelle enthalten. 

Die den MeSpunkten 
angepaBte Kurve Fig. 4 
unterscheidet sich vom. 
Mittelwert innerhalb des 
untersuchten Bereichs um 
héchstens 1,5%. Die ge- 
ringe Abweichung von 
Null fiir 5 (s. Tabelle) ist 


iG ta T as T 


05-10" 


1 
72,5 730 85 740 mS — Amp wohl ohne Bedeutung. 
IT c : 6 = 
Fig. 2. Konversionslinien des isomeren Ubergangs. Aufgetragen Einesteils ist sie stati- 
ist die Zahlrate als Funktion des Spulenstroms stisch ohne groBe Bedeu- 


tung, da sie kleiner als 

der dreifache mittlere Fehler ist, zum anderen ist es zweifelhaft, ob bei- 
spielsweise die Fermi-Funktion genau genug bekannt ist, um einer Ab- 
weichung dieser GroBe Gewicht 
zuzumessen. AuBerdem_ be- 
steht eine gewisse Unsicherheit 
in der Intensitaét der weichen 
Komponenten im 6-Spektrum. 
Abweichungen von der GréBen- 
ordnung des Bestwertes (Ta- 
belle) kénnen aber auch echte 
physikalische Griinde haben, 
re vs a a i aH etwa Interferenz mit zweifach 
Fig. 3. Grenzenergiebestimmung beim In™4 verbotenem Matrixelement 

oder Gell-Mann-Terme!8. 

In dieser Arbeit wurde ein Spektrum praktisch erlaubter Form ge- 
funden. Das steht im Widerspruch zu dem groBen Wert der Kon- 
stante b Gl. (2), den LANGER u. Mitarb. fanden: b =0,25 mc?. Es be- 
findet sich aber in guter Ubereinstimmung mit dem von JENSEN u. 


ars i 


18 GELL-MANN, M.: Phys. Rev. 111, 362 (1958). 
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Mitarb.® erhaltenen Ergebnis. Ebenso ist es im Einklang mit dem frithe- 
ren Heidelberger Resultat? an Na. 


—_————_- + —— nS ie 
ALE 
Te 
70%, 4 
Sh | =} 


ie 
L | eet 1 Ht L L 1 aes 1 Hs 
0 G2 OY 06 o8 10 12 14 16 16 MeV 20 


E 
Fig. 4. Formfaktor des In™*-§-Spektrums (Abweichung vom gewichteten Mittel). Ausgezogene Gerade: 
Formfaktor fiir erlaubtes Spektrum. Gestrichelte Linie: Nach Gl. (2) durch Ausgleichsrechnung angepaBte 
Kurve. Die eingezeichneten mittleren Fehler sind nur aus der Zahlstatistik errechnet 


Die in dieser Arbeit gemessenen Werte fiir die Grenzenergie von In!" 
sowie fiir das K/LMN-Verhaltnis von In™™ befinden sich in guter bis 


Tabelle. Ergebnisse dieser Arbeit 


6-Kontinuum 


Isomerer Ubergang 


K/LMN (gemessen) K/LMN (theoretisch) 

1,00 + 0,02 4 0,8> 

a Geschatzter mittlerer Fehler. 

b Fiir £4-Strahlung errechnet aus den neueren Tabellen von RosEe!® mit dem 
Wert von KeELmaNn et al.?°. fiir N/M. 

c Mittlerer Fehler gema8 Ausgleichsrechnung (unter Einschlu8 des Fehlers der 
Grenzenergiebestimmung). 


Grenzenergie  |Koeffizient b Gl. (2) 
1,987 + 0,002 MeV (5 + 2) - 10°? mc?¢ 


befriedigender Ubereinstimmung mit der Mehrzahl der fritheren Be- 
stimmungen”™, 


Herrn Professor W. GENTNER danken wir herzlich fiir sein forderndes Interesse. 
Herrn C. ENGLER fiir die Durchfiihrung der Ausgleichsrechnung. 


19 Rose, M.E.: Internal Conversion Coefficients. Amsterdam: North-Holland 


Publishing Company 1958. 
20 KELMAN, V.M., R.I. METSKHVARISHVILI, V.A. Romanov, L.I. Rustnov i 


K.A. Konopitev: Dokl. Akad. Nauk SSSR. 107, 394 (1956); engl. Ubers. Soviet 
Phys. Dokl. 1, 189 (1956). 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Munchen 


Uber die Vergréferung der meridionalen 
magnetooptischen Kerr-Drehung 
durch Aufdampfschichten* 


Von 
W. DRECHSEL 
Mit 11 Figuren im Text 


(Eingegangen am 8. Mai 1961) 


Es werden Gleichungen hergeleitet, die die Wirkung von dielektrischen Aufdampf- 
schichten auf die GréBe der resultierenden Kerr-Drehung bei meridionaler Magneti- 
sierung beschreiben. An zwei Spezialfallen werden sie genauer diskutiert. Ver- 
anderter Parameter ist dabei die Schichtdicke. Die MeBergebnisse erlauben den 
SchluB, da®& die theoretischen Uberlegungen den tatsdchlichen Verhaltnissen 
qualitativ grundsatzlich gerecht werden. 


1, Einleitung 


In mehreren Arbeiten ist gezeigt worden, daB durch dielektrische 
Aufdampfschichten bei polarer Magnetisierung der Probe die magneto- 
optische Kerr-Drehung!~” und gleichzeitig der Kontrast zwischen ver- 
schieden magnetisierten Bereichen vergréBert werden kann*-7. Das 
gleiche ist méglich bei meridionaler Magnetisierung der Probe®® 19, 

In der vorliegenden Arbeit werden zundchst die allgemeinen Glei- 
chungen hergeleitet, die die Wirkung der Aufdampfschicht auf die 
GroBe der Kerr-Drehung im Falle meridionaler Magnetisierung der 
Probe und schragen Lichteinfalls beschreiben. An zwei Spezialfallen, 
bei denen diese Gleichungen einfache Formen annehmen, werden sie 
genauer diskutiert. Veranderter Parameter ist dabei die Schichtdicke. 
Die in der Diplomarbeit des Verfassers® angegebenen Versuche konnten 
noch nicht als hinreichende Bestatigung der theoretischen Uberlegungen 


* Aus der Dissertation des Verfassers. Univ. Miinchen 1961. 

1 Noskov, M.M.: C. R. Acad. Sci. URSS. 31, Nr. 2, 114 (1941). 

4, NOsKOV, M-Mi: C. R. Acad. Sci. URSS! 53, Nr 5, 442 (1946). 

3 Noskov, M.M.: Z. exp. u. theor. Phys. (russ.) 17, Nr. 11, 964 (1947). 

* Noskov, M.M., u. A.W. Soxotov: Z. exp. u. theor. Phys. (russ.) 17, Nr. 11, 
969 (1947). 

5 HEINRICH, W.: Diss. Univ. Miinchen 1956. 

6 HeInricH, W.: Sitzgsber. bayer. Akad. Wiss., Math.-naturw. KI. 19560sce 

? KRANZ, J.: Naturwissenschaften 43, 370 (1956). 

8 Kranz, J., u. W. DRECHSEL: Z. Physik 150, 632 (1958). 

9 DRECHSEL, W.: Dipl.-Arbeit Univ. Miinchen 1958. 

10 KRANZ, J., u. A. SCHAUER: Demn. in Optik. 
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angesehen werden; die neuen MeBergebnisse erlauben den SchluB, daB 
die theoretischen Uberlegungen den tatsachlichen Verhaltnissen quali- 
tativ grundsatzlich gerecht werden. 


2. Theorie 
2.1. Allgemeiner Fall 

Die Wirkung der dielektrischen Aufdampfschicht auf die GréBe der 
magnetooptischen Kerr-Drehung beruht auf ihrem Brechungsindex und 
auf Interferenz. Der Einflu8 des Brechungsindexes des an das Ferro- 
magnetikum grenzenden Mediums wird bereits von W. Vorct!" erwahnt. 
Die Interferenzwirkung der Schicht wird in den zitierten Arbeiten aus- 
fiihrlich beschrieben. 

Zu der in der Arbeit von J. KRANZ und W. DRECHSEL angegebenen 
Gl. (2)8, die das Verhaltnis der Intensitaten der reflektierten Kerr- 
Schwingung und der ankommenden Normalschwingung angibt, gelangt 
man folgendermaBen: 


Es seien: 


¥1,%>, 71,72 — Intensitatsreflexionskoeffizienten an den Grenzschichten 
Luft/Schicht bzw. Schicht/Ferromagnetikum fiir senkrecht 
bzw. parallel zur Einfallsebene polarisiertes Licht. 


1h —cetimern durch j—=7, -————. 


Diese GréBe kann mit bekanntem 7, aus den Grundglei- 
chungen des meridionalen Kerr-Effekts nach W. VoIctT 
berechnet werden”. 

ie = Die auf die Probe fallende Gesamtintensitat. 

N bzw. K =Intensitaten der Normal- bzw. Kerr-Schwingung. (Mit 
Indices: Intensitaten der Teilstrahlen.) 

S/F e bzw. S/Fe’ =Phasenspriinge an der Grenzflache Schicht/Ferro- 
magnetikum fiir senkrecht bzw. parallel zur Einfallsebene 
polarisiertes Licht. 


S = Phasenanderung bei zweimaligem Durchgang durch die 
Schicht. 

D =[Io(1 —n) f.(1 —71) }*. 

y’ =) ole — a. 


11 YVorct, W.: In GrAtz, Handbuch der Elektrizitat und des Magnetismus, 
Bd. IV, S. 675 u. 708. Dort Hinweis auf: L.R. INGERSOLL, Phil. Mag. (6) 18, 95f. 
(1909). 

12 Voict, W.: In GrArtz, Handbuch der Elektrizitat und des Magnetismus, 
Bd. IV, S. 704. 
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: =S. She 
R = (1, 72)?. 
a ee 


Fiir die Intensititen der Teilstrahlen des 1A-Systems erhalt man dann 


Ky =I)(1 —n)fe(1 — 11) =Now felt — 11) 
Ky =1,(1—n)f.(1 —1) ne 
1K =I5(1 — 1) fe — 1) (71 79)? 


1K, =T, (p=) =n) Ga aa 


Probe 


Fig.1. — — — Syst. iK; --------- Syst.?kK; +++ Syst.*K; ———— Normalschwingung 


fiir die Intensitaten der Teilstrahlen des ?/X-Systems 


"Ke =1h 1 —4)n7%2f.(1 — 7) = Nie fal — 1) 
I 


"Kg =1)(1 —14)n72f.(1 — 7") 15 


=1)(4 —1)% 72°F, (1 — 7) (71 72)"; VezED, 
fiir den Teilstrahl 
"Ks =1,(4 — 1) (% ta Sr ea 71) (7 Toes Y= ie 


Beim Ubergang zu den komplexen Amplituden *§t, werden alle 
Phasen auf den Teilstrahl 17 bezogen. 


Dann wird im System ! 


1G = D R’ etiv 
193 = DR’? ev 


tl 
S 
- 

t 
% 
tl 
S 
x 
Se 

] 
IV 
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Als Summe des 18t-Systems ergibt sich: 
eee = 
1— R’eiv’ * 
Im System ?S analog fiir die Teilstrahlen 
295 = D Re? 
2Qs — D Re’? R’ ev 


RAS DRM (R PV yo 


und fiir die Summe 
DR et y 
ie ae 
Im System “® wird dann 


UR == /) (R ev) (u—1) (R’ ev ea) y 2S MW. 


Durch Summation iiber alle Systeme erhalt man die Reihe: 


foe) 


D 


ens Sai ee Ne ip) (“—1) 
1— R’ ev’ pe ) : 
ii 
Die Summe dieser Reihe ist: 
JB) 


R = - i —, 
(1 — Rev) (1 — Rei?) 


Fiir das Verhaltnis der Intensitaten von reflektierter Kerr-Schwin- 
gung und einfallender Intensitat ergibt sich dann: 


K a fe(1 — 11) (1 —%) (1) 
Th 1—2A+4B—2C+E’ 
wobel: 
A = Ko cosa 4ehices p B=R' Reosy’cosy 


CeCe COs oi ek 2 eed ee 


Dies ist Gl. (2) der Arbeit KRANZ-DRECHSEL. 
Fiir den Phasenwinkel yx zwischen dem reflektierten Teilstrahl 17 
und St ergibt sich: 


Rimag _ _F’siny’+ Rsiny — RR’ sin (y’ + y) (2) 


‘pape, = ; 
SYK Streal 1 — R’ cosy’ — Rcosy + RR’ cosy cosw’ 


Der Aufbau der beiden Gleichungen entspricht dem der entsprechen- 
den Gleichungen fiir senkrechten Lichteinfall auf die Probe nach W. 
Heinricu®. Gl. (1) und (2) gehen in letztere tiber, wenn man gestrichene 
und ungestrichene GréBen gleichsetzt. 
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Mit der Airyschen Gleichung fiir das Verhaltnis von 


ae fia . (1) 
i) 1 = 0s = 2 V4 Vo * COS Wo 

wobei yw =2—S + S/Fe und unter Beriicksichtigung der Phasen- 
differenz yy zwischen dem Teilstrahl Xz und der Gesamtamplitude % 
der reflektierten Normalschwingung, s. Fig. 2, wobei 


Yn =VYon— Yo 
= ly, 75 siny 
tevon = , 2 1) Vite to - (II) 
Vy Tot | 1%, COSYg* (1 +4) +% 
Y Mo ‘ 

YON 
7, 
(-¥4 

Ne ‘ 
i 
R ® My 
Fig. 2 Fig. 3 


erhalt man fiir die resultierende doppelte Kerr-Drehung °: 


oy_1 =arc tg (2 - /K/N -cos B*), (3) 
wobei 


B* =B —yy +Yyx- (4) s. Fig. 3 


f ist der Phasenwinkel der Kerr-Komponente an der Grenzflache 
Schicht— Probe. Er kann aus den Gleichungen von W. VorcT?2 berech- 
net werden. 


2.2. Diskussion von Spezialfallen der Theorie 
1. Fall: In dem im vorangehenden abgeleiteten allgemeinen Fall 
wird der Einfallswinkel der senkrecht zur Einfallsebene polarisierten 
Normalschwingung gleich dem Polarisationswinkel gesetzt: tg pp =ns. 
Fiir diesen Spezialfall gilt: 7, =0 und R’ =0. s. Fig. 4 
Damit wird Gl. (1) reduziert zu 


K us fe(1 cee s 
I, 1—2Rcosy+ R2° (5a) 
Gl. (2) wird zu 
Rsiny 
oy 
SVK 1 — Rceosp * ce 


2. Fall: Gl. (1) ist, abgesehen von /,, symmetrisch in den gestrichenen 
und ungestrichenen Gr6Ben, gilt also auch fiir den Fall, da die einfallende 
Intensitat parallel zur Einfallsebene polarisiert ist. 
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Wird fiir diesen Fall ebenfalls ~ =p gewahlt, vereinfachen sich die 


Verhaltnisse in der in Fig. 5 dargestellten Weise. Es gilt dann ebenfalls: 
7, =0 und R’ =0. 


Es entsteht nur e7m System interferierender Kerr-Strahlen. 


Q 
a? 
AS) 
7) 


Luft 


Schicht 


Probe 


Fig. 4. — — — Kerr-Strahl Ry ; o-------- Kerr-Strahl Ry 5 +-+-+ Kerr-Strahl Ry; ——— Normalschwingung 


yn, die Phasendifferenz zwischen dem ersten Teilstrahl Xz der Nor- 
malschwingung und der aufsummierten gesamten austretenden Normal- 
schwingung % wird 0, da Xz und Yt identisch sind. 

Wir erhalten also auch hier: 


i Peta) (5b) 


o Aner cosy + R2 ° 


#, wird berechnet aus der Voigtschen Gleichung fiir den Fall, daB das 
auf die Probe fallende Licht parallel zur Einfallsebene polarisiert ist. 


Schich? 


Probe 
Fig. 5. — — — Kerr-System; ———— Normalschwingung 


An Stelle von Gl. (2) ergibt sich: 


Rsiny 


(6b) 


CES aa 1 —Rcosp ; 
2.3. Absorption in der Schacht 
Bei der Deutung der spater angefiihrten experimentellen Ergebnisse 
wird auch die Méglichkeit in Betracht gezogen, daB die auf die Probe 
aufgedampfte ZnS-Interferenzschicht nicht absorptionsfrei ist. Eine 
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Absorption ist fiir die Normalschwingung und fiir die zuletzt angefiihrten 
Spezialfalle theoretisch einfach zu beriicksichtigen, wenn bei der Ab- 
leitung der Amplitudengleichung ein Faktor der Form e~°” fiir jede 
Amplitude nach einem Schichtdurchgang hinzugefiigt wird. Es gelte 
fiir die Absorption der Intensitat in der Schicht: 


Ieee < (d = Dicke der Interferenzschicht). 


Dann erhalt man mit ““ = 64 fiir die Normalschwingung an Stelle von 
COS X 


Gl. (I) S. 312: 
N (4 =I) — Wears) (Ia) 


ily 1+ 2Re—Scosy, + R2e—26 ° 


Fiir yy ergibt sich 
<= —Osiny 
fee i 7 Rese sins (IIa) 


Wye 28 + (4 +H) Re=° Cosy + 7, 


Gl. (5a, b) wird zu 


, Oy een 
en (5¢) 
The 1—2Re—Scosy + R2e—28 
und fiir yx an Stelle von (6a, b) 
= (a5 
te vn = Re-°siny (6c) 


1— Re-®cosy ° 


2.4. Bedeutung der Spezralfalle 

Die Bedeutung dieser Spezialfaile liegt zunachst in der Ubersichtlich- 
keit und Einfachheit der Gleichungen und der Interferenzmechanismen. 
Eine experimentelle Nachpriifung der Theorie bei diesen Spezialfallen 
erscheint daher sinnvoll, z.B. dadurch, daB man die Abhangigkeit der 
Kerr-Drehungen von der Schichtdicke verfolgt. Besonderes Interesse 
verdient der durch Fig. 5 skizzierte Fall, weil dort nur die Kerr-Schwin- 
gung interferiert. Die komplexe Verkniipfung beider Interferenz- 
mechanismen und die gleichzeitige Abhangigkeit beider von der Schicht- 
dicke ist hier aufgehoben, denn die Intensitat der reflektierten Normal- 
schwingung ist unabhangig von der Schichtdicke, weil sie iiberhaupt 
nicht interferiert, die Kerr-Schwingung erfahrt eine einfache Zwei- 
flacheninterferenz. Man kénnte also hier die Interferenz der Kerr- 
Schwingung allein untersuchen. 


Der in Fig. 5 verdeutlichte Fall, Normalschwingung parallel zur Ein- 
fallsebene polarisiert, bietet nun folgendes: 


1. Fiir alle Schichtdicken ist N —const =7;=29% I. Wenn ein 
Streulichtanteil existiert, ist er vermutlich relativ zu N kleiner als in 
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dem Fall, wo die reflektierte Normalschwingung N selbst nur wenige % 
von J, betragt. 

2. Nur die Kerr-Schwingung interferiert in Abhangigkeit von der 
Schichtdicke. 

Dampft man eine keilf6rmige Interferenzschicht auf eine Probe, so 
ist die Anderung der Kerr-Drehung lings des Schichtkeils fiir diesen 
Fall nur durch die Interferenz der Kerr-Schwingung und durch ihre 
Phasenlage zur nichtinter- 
ferierenden Normalschwin- 
gung bedingt. 

Fiir den Fall: Normal- 
schwingung senkrecht zur 
Einfallsebene polarisiert, er- 
gibt die Theorie einen 
Verlaut von o77;, der 


+20" 
sich) zur’ -Prutuns,) “der } 
: : : 0 

Theorie vielleicht noch 
5p oe : -20' 

besser eignet, da er in 
A os - 4g! 

der Umgebung des Mini- 
mums fiir die reflektierte “60 
Normalintensitat MN eienn “60" 
charakteristischen Keonm= 9 7005 


stanten Verlauf, Vorzel- -729’ 
chenwechsel, Maximum = _yyy 
und flachen Auslauf gegen 


: Fig. 6. Berechnete Werte ftir bedampfte Probe. N, N’ reflek- 
den Wert OT_1I =0 der tierte Intensitat. oy yz, O’y_yz doppelte Kerr-Drehung. 


doppelten Kerr-Drehung — — — mit und ——— ohne Absorption in der Schicht 
besitzt. 

Die folgende Figur stellt diese Verhaltnisse dar. Es bedeuten: 
N’ =Intensitat der reflektierten Normalschwingung parallel 
N =Intensitat der reflektierten Normalschwingung senkrecht zur 


Einfallsebene polarisiert. 


or =2u N | gehorige doppelte Kerr-Drehung. 


Oj = 4 


Als Abszisse wird yy gewahlt, welches linear mit der Schichtdicke 
zusammenhangt, denn es ist py) =2%— S + S/Fe, wobel 


io 2n, d+ 27+ COS xX 
7 : 


Zur Berechnung der Werte in Fig. 6 wurden benutzt die vorstehenden 
GIn. (1) bis (6c), die Grundgleichungen fiir den magnetooptischen 
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Kerr-Effekt von Voict’ und folgende Literaturwerte fiir A =5461 A, 


DYeit et * 14 
Ning = 2,30" “Mein = 2,31 73,30". 


(a See 


-OY = 


Zorctg a 


S 


oO 
| 720 


b 


740 160\ 780 200 


740 760 180 200 220 240-Y, 


. a) Iy senkrecht und b) Jy parallel zur 


Einfallsebene polarisiert 


Die in Fig. 6 dargestellten Ver- 
haltnisse werden durchsichtiger, 
wenn man sich verdeutlicht, daB 
die resultierende Kerr-Drehung 
einmal vom Gréfenverhaltnis 
der Amplituden & und %, dh. 
also von /KIN und auSerdem 
von der Phasenlage beider Am- 
plituden zueinander bestimmt ist, 
weil 


OT_ir 
= arc tg (2 - |/K/N - cos f*). 
(3) von S. 312 


In der folgenden Fig. 7 sind des 
halb arc tg 2 VAIN sowie cos p* 
fir beide Polarisationsrichtungen 
als Funktion von w, aufgetragen. 
Das Produkt beider Funktionen 
liefert dann die resultierende 
Kerr-Drehung, wie sie in der 
vorangehenden Fig. 6 dargestellt 
Sit, 


3. Angaben zur experimentellen Durchfiihrung 
der Untersuchungen 


3.1, Art und Rethenfolge der Untersuchungen 


Auf eine nach dem tiblichen Verfahren polierte, aber nicht gegliihte, 
streifenférmige Weicheisenprobe mit den MaBen 85 x14%6 mm wurde 
in einer Aufdampfanlage Balzers 500 eine keilférmige ZnS-Interferenz- 
schicht gedampft. Die Anlage gestattete eine Photometrierung der von 
der Probe reflektierten Intensitat bei g =67° = gp wahrend des Be- 
dampfungsvorgangs. Die Dicke des ZnS-Schichtkeils war in der Proben- 
mitte so bemessen, daB fiir senkrecht zur Einfallsebene polarisiertes 


Licht der Wellenlange 5461 A beim Einfallswinkel @p =67° ein Minimum 
der Reflexion vorlag. 


8 KOPPELMANN, G., u. K. Kreps: Z. Physik 145, 486 (1956). 


14 LANDOLT-BORNSTEIN, 5. Aufl., 1. Erg.-Bd., S. 472, Verf. Minor. 
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Beim gleichen Einfallswinkel wurden dann langs der Probe Kerr- 
Drehungen und reflektierte Intensitaten fiir parallele und senkrechte 
Polarisationsrichtung — ge- 


Wa 


messen. ep 
Bei wp =— 180° wurde Mi, 
fiir beide Polarisationsrich- 5 iis 
tungen die zusatzlich bei & fie 
der Reflexion an der Probe ~ oy 
erzeugte Streulichtintensi- Ye 
tat bestimmt. x (a2 
Die experimentelle An- * 14s 
ordnung und MeBmethode Vue 
zur Bestimmung der dop- UZ 
pelten Kerr-Drehung ent- Yy 
we 


W. HEINRICH verwende- 
ten » 6, 


= 
x 
spricht im Prinzip der von & 
x 


3.2. Beschreibung der 
experimentellen Anordnung 


(Fig. 8) 
In der Brennebene einer 
Linse L (f =250 mm) be- See ae 


finde. sich, femmes nahezu..+~ 5 7 
punktformige Lichtquelle & 
Q (Osram Hg-Hochstdruck- = 
lampe HBO 107/1). Eine 
Lochblende BL1 blendet ~ 
hinter der Linse ein paral- 
leles Lichtbiindel aus. Es 
foler enn sbalter si iy [stit. 
sdie griine Hg-Linie 5461 A. 
Als Polarisator P wurde 


\ SX ~ VEN OS . 
Fig. 8. Versuchsanordnung (Bezeichnung im Text) 


ie) i 
eine Polarisationsfolie ver- = -—¥! v9 
wendet. (Typ . Kasemann “fy 
Ks-MIK, Polarisationsgrad oy 
Pot 


praktisch 100%.) 

Q, L, BL 1 und P waren auf einer ZeiBschiene befestigt, deren Nei- 
gung mittels JS verdndert werden konnte. Eine Blende BL 2 diente 
zur totalen Abblendung des Lichtbiindels. Die Probe war in der Quer- 
richtung zwischen die Polschuhe eines Elektromagneten EM fest ein- 
gespannt. Letzterer stand auf einem Kreuztisch AT, der auf dem ju- 
stierbaren Prismentisch eines Spektrometers befestigt war. Der Rand 
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war mit einer 360°-Einteilung versehen, eine Einstellungsmarke Z, die 
mit dem um die Spektrometerachse schwenkbaren Arm A fest verbunden 
war, gestattete eine Winkeleinstellungsgenauigkeit von -+41/,°. Auf 
dem Arm A befand sich auf einem Justiertisch JT das Mikroskop MIk, 
das mittels einer Prismenfithrung HV um 20 mm vertikal verschiebbar 
war. Auf die Objektivhalterung konnte der Analysator AN aufge- 
klemmt werden (Polarisationsfolie Typ Kasemann MIK). An der 
Schraubeniibersetzung des Analysators entsprachen 100 Skt 43 Winkel- 
minuten. Das Objektiv des Mikroskops bildete die Probenoberflache in 
etwa achtfacher VergréBerung auf die Photokathode eines Sekundar- 
elektronenvervielfachers ab (Typ 137A). Er konnte mit Gesamtspan- 
nungen von 1000 V, 900 V, 750 V betrieben werden, die von einem 
Stabilisator (Typ Knott, NSHR 1000/1) konstant auf 0,05% gehalten 
wurden. Gegen das Streufeld von EM war der SEV durch einen Mu- 
Metallzylinder abgeschirmt. Der Gesamtstrom des SEV wurde bei 
subjektiver Beobachtung mit einem Ruhstrat Galvanometer (Typ 
ESG 5) gemessen. 

Mit dem SEV wird dann die vom Analysator durchgelassene Inten- 
sitat bei den Magnetisierungsrichtungen I und II in Abhangigkeit von 
der Analysatorstellung o gemessen. Aus den MeBkurven ergibt sich die 
doppelte Kerr-Drehung als horizontale Verschiebung zweier Parabelaste. 

Bei der Messung der reflektierten Intensitat wird die gleiche Appara- 
tur, jedoch ohne Analysator verwendet. MeBmikroskop und SEV in 
den direkten Weg des Lichtbiindels geschwenkt, ergibt die gesamte auf 
die Probe fallende Intensitat. Die von der Probe reflektierte Intensitat 
ist dann, auf gleiche Weise gemessen, in Prozenten der einfallenden 
Intensitat bekannt. 


4. Ergebnisse der Messungen 
4.1. MeSwerte 


Die bei den Messungen erhaltenen Werte sind in der Tabelle und in 
Fig. 9 vereinigt. 


l = Abstand des MeBgebietes vom Streifenende mit der geringeren 
Schichtkeildicke. 

Yo  =SchichtdickenmaB, berechnet mit den Werten von N/J, aus 
Gl. (I) S. 312. (S. auch 5.320). 

N’  =Intensitat der reflektierten Normalschwingung parallel 

N  =Intensitat der reflektierten Normalschwingung senkrecht 


zur Einfallsebene polarisiert. 


epee Uy ste cxc.caioiaivetinat 
enorige WAR 
sh ets Oi (8 ge doppelte Kerr-Drehung. 
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Tabelle 

1 Yo | Oy_it | Ot_qr N N’ 
(mm) | (i) (’) | (’) (% Io) | (% Io) 

5 = als LIS = Of == hil'S Wi 29,6 
14 — 149 Et » Hae = OLY 30,8 29,8 
16 == GUS IS + 8,6 — 11,7 19,8 S103} 
BRS == 16S}, 5 aoe a = ie 13,6 31 
31 SSG PRS — 4,8 Sal Se: Hod 30,6 
36,5 — 180 == 17) — 44 6,4 HO 
41 156 — 29 — 14,6 6,1 31 
44 =190)3 = 21556 — 16,1 a a 
51 — 198 = 12,9 = i553 | 1250 | 30 
56,5 20D = O55 = 15,5 19075 30 
64 = 2G = 8) als) S27 31 
YP SS DIPS — 2,6 — 13,4 39,8 28,9 
78 — 226,5 4155 =A) 45,5 31 


4.2. Vergleich der experimentellen Ergebnisse mit der Theorie 


Der Vergleich der gemessenen mit den berechneten Kurven ohne 
Beriicksichtigung der Absorption ergibt zunachst folgendes: 


1. Die reflektierte Inten- 
sitat von parallel zur Ein- 
fallsebene polarisiertem Licht 
ist langs der Probe etwa 
konstant. Ihr Wert stimmt 
mit dem berechneten Wert 
von 29% J, anndhernd iiber- 
ein. 

2. Die reflektierte Inten- 
sitat von senkrecht zur Ein- 
fallsebene polarisiertem Licht 
hat in der Probenmitte ein 
Minimum. Es betragt 6% 
der einfallenden Intensitat 
Ja Der berechnete Wert 
betragt 2,1 %. 

3. Der Verlauf der Kerr- 
Drehungen fiir Licht parallel 


Be 
50 
40 
30 
D7 
20 [’] 
10 70 


0 0 
0 70 20 et oO. Od peor 60 
i \ a “— -70 
saan nae * = — 
* nye 
‘a -20 


‘ [%2 
\S 


Fig. 9. MeBwerte in Abhangigkeit von / (Bezeichnung 
s. Tabelle) 


und senkrecht zur Einfallsebene polarisiert, zeigt 1m Prinzip das gleiche 
Verhalten wie der berechnete Verlauf. Doch sind samtliche gemessenen 
Werte kleiner als die berechneten. 

Einen besseren Vergleich der gemessenen und berechneten Werte 
liefert die Darstellung der MeBwerte in Abhangigkeit von dem der 


Rechnung zugrunde liegenden Parameter yp. 


Aus den gemessenen 


Werten der reflektierten Intensitat N des senkrecht zur Einfallsebene 
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polarisierten Lichtes wurden aus der Airyschen Gl. (I) die zugehorigen 
Werte von wy berechnet. Da die Schichtdicke linear mit pg zusammen- 


(Z 
41230" 
2 

17 220° 
fe 270° 

rg 
ye 200° 

' A 
%f, N ny 790° 
(a 
50 fn 760° 
4 

WOW, . ee ZA 770° 
Wf ie ; 
30 \ yy ye 760 
a ma ° 
20h. Ly of 150 


(AVA a PA 740° 
feel, sae eR a eee 


0 
0 0 2 30 YO 50 60 TO 60mm 
Fig. 10. Bestimmung von Y, am ZnS-Schichtkeil 


hangt (s. S. 315), ist wo langs 
des Probenstreifens, d.h. gegen 
/ aufgetragen, ein direktes MaB 
fiir die Schichtdicke d. Da der 
theoretisch geforderte minimale 
Wert von 2,1 % J, entsprechend 
Wo =— 180° jedoch experimen- 
tell nicht gemessen wurde, 
kann yw, von gréBeren Werten 
an — 180° herankommend, die- 
sen Wert selbst nicht erreichen; 
es muB umgekehrt von der 
Minimumslage aus mit einem 
Wert < —180° weiter abneh- 
men. wo, gegen J als Abszisse 
aufgetragen, ist also bei der 
Abszisse des Minimums auf der 


Probe unstetig. Fiir Werte von /, die vom Minimum beidseitig weiter 
entfernt legen, ergibt y) =ypo(/) praktisch zwei Geraden mit gleicher 


Steigung, die ineinander 
tibergehen, so daB man 
die Unstetigkeit des be- 
rechneten yw, bei — 180° 
nachtraglich korrigieren 
und auf einen praktisch 


ve linearen Schichtdicken- 
+20! oe zuwachs langs der Probe 
oe FE EP om; ae a, schlieBen kann. 
o/s ee i ae nL eee Gemessene und be- 
Se: ise rechnete Kurven zeigt 
& \ ‘ dann Fig. 11. 
i i Pur Licht senkrecht 
pu ay zur Einfallsebene pola- 
see risiert stimmen  iwberein 
“720° ae} der charakteristische kon- 
-740! J stante Teil bis etwa 
Fig. 11. ———— Gemessene Werte, — — — nicht korrigierte LA 155°, der Vorzeichen- 


berechnete Werte 


wechsel in der Umgebung 
VON Wy = — 105°, die Lage 


des Maximums bis auf 5° und der folgende flache Abfall gegen den 


Wert OT] = 0. 
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Der Verlauf von oj_;, fiir Licht parallel zur Einfallsebene polarisiert 
zeigt insofern ein mit der Theorie tibereinstimmendes charakteristisches 
Verhalten, als die Werte der resultierenden Kerr-Drehung nicht sym- 


metrisch um w)= — 180° liegen, sondern fiir yp< — 180° deutlich gréBer 
sind als fiir yp >— 180°. Das stimmt qualitativ itberein mit den in Fig. 7 
dargestellten Verhaltnissen. Es ist VAIN symmetrisch zu wy = — 180°; 


dies ist jedoch nicht der Fall fiir cos 8*, welcher fiir yy > — 180° kleiner 
ist als fiir yy< — 180°. 


Es fallt auf, daB die hier gemessenen Werte um einen anniahernd 
konstanten Faktor 1/2,3 kleiner sind als die gemessenen Werte. 


Vor der Fehlerdiskussion seien noch einige Bemerkungen zum Phasenfaktor 
cos B* angeschlossen. 

Der grundsatzliche Gang des Phasenfaktors cos 6* mit py wird durch die Mes- 
sungen bestatigt. Sein Einflu®B auf die resultierende Kerr-Drehung ist besonders 
stark flr senkrecht zur Einfallsebene polarisiert auf die Probe fallendes Licht, und 
zwar besonders in der Umgebung des Minimums der reflektierten Intensitat. Bei 
wenig verkleinerter Schichtdicke fallt die Kerr-Drehung stark ab, weniger stark 
bei zu groBer Schichtdicke. 

Als Beispiele mégen folgende Zahlenwerte dienen. Fiir das Maximum der 
Kerr-Drehung entsprechend wy ~ — 183° erhalt man rechnerisch eine Schichtdicke 
von 460 A. Nach Messung und Rechnung wird die resultierende Kerr-Drehung 0 
bei py * — 165°. Das ergibt eine Schichtdicke von 390 A, d.h. gegen die optimale 
Schichtdicke eine Anderung von 16%. 

Fir die Beobachtung WeifSscher Bereiche ist nun eine méglichst groBe resul- 
tierende Kerr-Drehung erwiinscht. Die angefiihrten Uberlegungen zeigen, daB man 
das nur erreicht, wenn man wy, méglichst genau zu — 183° trifft. 

Dies experimentell zu erreichen, ist insofern nicht ohne Schwierigkeit, als die 
Anderung der reflektierten Intensitat mit y,, d.h. die Ableitung dN/dy, in der 
Umgebung von wy) = — 180° gering ist, bei y= — 180° tberhaupt verschwindet. 

Mit diesen Uberlegungen werden nun zwei Erfahrungstatsachen geklart, die 
beim Herstellen der Aufdampfschichten immer wieder gemacht werden: 


1. Die GréBe der resultierenden Kerr-Drehung schwankt nicht unerheblich 
auch bei anscheinend gleichartig bedampften Proben. 


2. Es ist besser, eine Schicht etwas dicker als die Minimuinsschicht zu dampfen. 
Griinde hierfiir: a) cos B* wird —1, d.h. dem Betrage nach ein Maximum bei 
WY i 1B) se 


b) fiir Werte ~)< — 183° fallt die resultierende Kerr-Drehung weniger stark ab 
als fir yy > — 183°. 


4.3. Diskussion moéglicher Fehlerquellen 


Fiir die Abweichungen von Theorie und Experiment kénnen ver- 
schiedene Ursachen in Betracht kommen. 


a) Absorption in der Aufdampfschicht. Die in Fig. 6 dargestellten, die 
Absorption beriicksichtigenden Kurven ergeben sich aus der Annahme 


1 Pout, R.W.: Optik und Atomphysik, 10. Aufl., S. 147. 
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einer mittleren Reichweite des Lichtes von 1 w. (1/, der mittleren Reich- 
weite des Lichtes in Pech!#® Also mit Sicherheit zu groB!) 


b) Magnetisch nicht gesittigte Probe, falsche Magnetisterungsrichtung. 
Die Probe war in der Querrichtung zwischen die Polschuhe des Elektro- 
magneten EM eingespannt, hatte also in dieser Richtung einen groBen 
Entmagnetisierungsfaktor. Der mit Eisenfeilspanen auf der Probe mar- 
kierte Feldverlauf bei maximaler Stromstarke im Elektromagneten 
lieferte kein Anzeichen, da wesentliche Komponenten der Magneti- 
sierung im MeBgebiet nicht in der Einfallsebene lagen oder nicht parallel 
verliefen. — Die Messung der doppelten Kerr-Drehung auf unbedampfter 
Probe in der gleichen Anordnung ergab fiir g =45° bei senkrecht zur 
Einfallsebene polarisiertem Licht acht Winkelminuten, in Uberein- 
stimmung mit Werten, die bei gesattigten Proben erhalten werden. 


c) Mangelhafte Monochromasie. Das verwendete Filter fiir die griine 
Hg-Linie zeigte im Gelben noch eine geringe Durchlassigkeit. Es wird 
vermutet, daB die als zu gro8 gefundene reflektierte Intensitat N bei 
Wo = — 180° auf diesen Anteil zuriickzufiihren ist. Besteht das senkrecht 
zur Einfallsebene polarisiert auf die Probe fallende Licht aus mehreren 
Wellenlangen, so kann man sich leicht klar machen, daB dann bei 
Wo = — 183° die resultierende Kerr-Drehung gegeniiber monochromati- 
schem Licht verkleinert sein muB. Fir jede andere Wellenlange ist 
an dieser Stelle die resultierende Kerr-Drehung kleiner, da fiir diese 
anderen Wellenlangen an dieser Stelle po== —183° ist. (wo ist ein 
wellenlangenbezogener Mafstab.) Die resultierende Drehung ist dann 
ebenfalls verkleinert. Bei der genauen Untersuchung der Verhaltnisse 
hat man jedoch Amplituden und Phasen genau in Rechnung zu setzen. 

Es ist nicht auszuschheBen, daB mangelhafte Monochromasie eine 


der Ursachen fiir die im Vergleich zur Rechnung zu klein gefundene 
Kerr-Drehung ist. 


d) Korrekturméglichkeiten. Man kann fragen, in welcher Hinsicht die 
theoretisch berechneten Werte korrigiert werden kénnen oder miissen, 
um zu einer besseren Ubereinstimmung mit dem Experiment zu ge- 
langen. Man kénnte die bei der Berechnung von o;_, zugrunde ge- 
legten berechneten Werte von N ersetzen durch die wirklich gemessenen. 
Die gemessenen Werte sind um den Faktor 3 bei p» ~ — 180° gréBer als 
die berechneten. Die Einfiithrung der gemessenen gr6Beren Werte von N 
wirkt dann nach Gl. (3) im Sinne einer Verkleinerung der berechneten 
Werte. Als maximal zu erwartende Kerr-Drehung ergibt sich dann 
88° an Stelle von 143°. 

Die Gleichungen von W. VoicrT fiir den meridionalen Kerr-Effekt 
liefern die Abhangigkeit der resultierenden Kerr-Drehung allein vom 


VergréBerung der meridionalen Kerr-Drehung DZS, 


Brechungsindex des an das Ferromagnetikum angrenzenden Dielektri- 
kums, wenn man in die Gleichungen an Stelle von np, den relativen 
Brechungsindex p,/Mpje, einsetzt. Fiir kleine Winkel ergibt sich dann 
eine quadratische Abhangigkeit der resultierenden Kerr-Drehung vom 
Brechungsindex des Dielektrikums. 

Die experimentellen Ergebnisse sind, — besonders auffallend im 
Fall parallel zu Einfallsebene polarisierter Normalschwingung —, um 
einen nahezu konstanten Faktor 1/2,3 kleiner als die berechneten Werte. 
Dieser Faktor entspricht aber ungeféhr dem Brechungsindex des auf- 
gedampften Dielektrikums. Man findet experimentell also nur einen 
linearen Zusammenhang zwischen vergrdBerter resultierender Kerr- 
Drehung und dem Brechungsindex des Dielektrikums, genau so wie im 
Fall polarer Magnetisierung der Proben. 


Zusammenfassung 


Der Charakter der gemessenen und berechneten Kurven erweist sich 
als im wesentlichen gleich. Hieraus darf vielleicht der SchluB gezogen 
werden, daB die theoretischen Uberlegungen beziiglich der Interferenz- 
vorgange die wirklichen Vorgange im Prinzip richtig beschreiben. 

Eine hinreichende Erklarung fiir die auftretenden Differenzen kann 
nicht gegeben werden. 


Herrn Professor GERLACH danke ich fiir sein freundliches Interesse an dieser 
Arbeit und fruchtbare Diskussion. Mein Dank gilt in gleicher Weise Herrn Privat- 
dozent Dr. Kranz fiir seine Anregungen, Anleitungen und hilfreiche Diskussionen 
bei der Durchfiihrung dieser Arbeit. Der Werkstatt des Instituts unter Leitung 
von Herrn Mechanikermeister SCHARF danke ich fur ihre stets freundliche Hilfs- 
bereitschaft und die Ausfiihrung der mechanischen Arbeiten. Die Aufdampf- 
apparatur hat dankenswerterweise die Deutsche Forschungsgemeinschaft zur Ver- 
fiigung gestellt. 


is) 
i) 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Minchen 


Eine Anordnung zur photographischen Registrierung 
von Weifschen Bereichen bei Belichtungszeiten 
der GroSenordnung | msec* 

Von 
W. DRECHSEL 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 8. Mai 1961) 


Es wird eine Apparatur beschrieben, in der es mit Hilfe der durch Aufdampf- 
schichten vergréBerten magnetooptischen Kerr-Drehung gelingt, ferromagnetische 
Bereichsstrukturen bei Belichtungszeiten von etwa 1 msec photographisch zu regi- 
strieren. 

Es werden Bereichsveranderungen an einem Eisenkristall photographisch regi- 
striert, die sich in einem Zeitraum von 0,2 sec abspielen. 


Die Methode der Sichtbarmachung Weibscher Bereiche mit Hilfe des 
magnetooptischen Kerr-Effekts gestattet es im Prinzip, Bereichsande- 
rungen tragheitslos zu beobachten. Die zur photographischen Regi- 
strierung notwendigen Belichtungszeiten liegen aber in der GréBen- 
ordnung von Minuten. Bei Verwendung von Aufdampfschichten werden 
die Belichtungszeiten um einige GroSenordnungen kleiner. Wahrend in 
der in? beschriebenen Anordnung noch eine Belichtungszeit von etwa 
4 min notwendig war, wurde nun eine Apparatur entwickelt, in der als 
Lichtquelle eine Elektronenblitzréhre diente, deren Leuchtdauer etwa 
4 msec betrug. 

Mit dieser Anordnung war es méglich, Bereichsénderungen auf 
einem Einkristall photographisch zu registrieren, die sich noch bis etwa 
0,2 sec nach dem Abschalten des felderregenden Elektromagneten er- 
gaben. 

1, Experimentelle Anordnung 


a) Visuelle Becbachtung. Die optische Anordnung entspricht im 
Prinzip der in? geschilderten. Ein Objektiv 6, f =60 mm, d/f etwa 1/10, 
entwirft das reelle Bild der Probenoberflache auf der Mattscheibe oder 
dem Film 7 einer Spieglreflexkamera. Die Beleuchtung der Probe er- 
folgt durch die Beobachtungslichtquelle 1 und Kollimatorlinse 2. Po- 


larisator 3 und Analysator 5 sind Polarisationsfolien vom Typ Kasemann 
Ks-MIK. 


* Aus der Dissertation des Verfassers, Universitat Miinchen 1961. 
1 Krawz, J., u. W. DREcHSEL: Z. Physik 150, 632 (1958). 
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b) Photographische Registrierung. Die Elektronenblitzréhre 8 (Typ 
PTL BLR 250/3) beleuchtet ohne Kollimatorlinse die Probenoberflache, 
die mit einem AbbildungsmaBstab 4/1 auf den Film abgebildet wird. 
Uber die Elektronenblitzréhre wird eine Kapazitat von 128 uF bei einer 
Spannung von etwa 3 kV entladen. Die Ziindung der Elektronenblitz- 
rohre erfolgte um ein Zeitintervall Af vor oder nach Abschalten des 
Stromes in den Magnetisierungsspulen eines Elektromagneten. 

Zur variablen Veranderung von Intervallen von 0,1 msec bis 10 msec 
diente ein Helmholtz-Pendel. Feld und Blitzkontakt waren auf gegen- 
einander verschiebbaren Schlitten angebracht. 


Fig. 1. 1 Beobachtungslichtquelle, 2 Beleuchtungslinse, 3 Polarisator, 4 Probe, § Analysator, 6 Kamera mit 
Objektiv, 7 Mattscheibe oder Film, 8 Elektronenblitzréhre, 9 Netzgerat mit Kondensatorbatterie, 10 Feld- 
spulen, 11 Stromversorgung von 10, 12 Zeitverzégerung zwischen Feld- und Ziindkontakt durch 
Helmholtz-Pendel, 13 Spiegel 


Fiir Verzogerungsintervalle von 10 msec bis 1 sec wurde der durch 
RC-Entladung verzégerte Abfall eines Siemens-Relais (Kleinrelais, 
Spule nach T.Bv. 6500/422) benutzt. Durch Parallelschaltung von 
Kapazitaten, die eine Verzégerung von 10, 20, 40,100, 200 und 400 msec 
bewirkten, konnten so in Schritten von 10 msec Verzégerungsintervalle 
von 10 msec bis 1 sec erreicht werden. 

Die Eichung beider Verzégerungsschalter wurde durchgefiihrt mit 
einem Galvanometer, dessen Schwingungsdauer 25 sec und ballistische 
Ladungsempfindlichkeit etwa 7,7 10° cm/Cb betrug. Der Verzogerungs- 
schalter wurde dann jeweils so geschaltet, da innerhalb des verzégerten 
Intervalls At ein Strom bekannter GréBe iiber das Galvanometer floB. 
Aus dann bekannter Ladungsmenge und Stromstarke kann A? bestimmt 
werden. 

Die Blitzdauer von etwa 0,6 msec — Bestimmung durch Aufnahme 


einer rotierenden Scheibe bekannter Kreisfrequenz —, liefert die Grenze 
oh 
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der zeitlichen Auflésung des Ablaufs von Bereichsveranderungen. Ist 
die Dauer des Ubergangszustandes klein gegen die Blitzdauer, erhalt 
man auf einer Aufnahme Anfangszustand A und Endzustand E der 
Bereichsainderung, wobei je nach relativer Lage von Blitzbeginn und 
Bereichsinderungsbeginn die den beiden magnetisch stabilen Zustanden 
A und E£ zukommenden 
effektiven Belichtungs- 
zeiten verschieden groB 


y= 10 


TESTU Se 5 


Ng au = ; - ae sind, diese also auch in 
; — verschiedener Schwar- 
zang erscheinen. 

Weil die Lichtinten- 
ae ates ve _ are sitat J des Blitzes zeit- 
=e hie oa dee abhangig ist, namlich 
i Bese vom Anfangswert her 

exponentiell abklingt, 
ergibt sich fiir die Zu- 
LD ed stande A und E eine 
_ O43 “7 O67 Verteilung der relativen 


Belichtungsdauer, wie 
sie in Fig. 2 dargestellt 
70 st. Als relative Belich- 
gos tungsdauer wird der 


Ausdruck fJ(t) dt be- 


os 


[10* sec] -T so =. ae 
- 

G2 aS Se ey 

Fig. 2, Erklarung im Text 


nutzt. Die geschwarz- 
ten Flachen bei A und 
FE in Fig. 2 entsprechen 
dann den relativen Be- 
lichtungsdauern T der 


Zustande. Bei ¢ =O wird 
die Feldstarke sprunghaft gedndert — dieser Zeitpunkt wird gleich- 
gesetzt mit dem Zeitpunkt der Bereichsanderung. Ziindung des Blitzes 
énfolet berit==2; 


Serie I (Fig. 3) zeigt das entsprechende experimentelle Ergebnis. Es 
entspricht qualitativ dem erwarteten Verlauf. 


Die Versuchsanordnung hierzu war folgende: 


Auf den Enden einer streifenformigen Probe (MaBe: 120 mm x 
10 mm X 0,5 mm) waren zwei Magnetisierungsspulen von je 300 Win- 
dungen auf einer Lange von je 30mm angebracht. Auf der geglithten 
und polierten Probenmitte war die Interferenzschicht aufgedampft. Bei 
einer Stromstérke von etwa 0,3 Amp in den Magnetisierungsspulen 
erschien die Probe vom Bereichsbild her als magnetisch gesattigt. 
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Wurde nach Abschalten dieses Stromes die Stromstarke von — 0,05 Amp 
auf 0 Amp und umgekehrt sprunghaft geandert, so entsprach fast immer 
gleicher Stromstarke das gleiche Bereichsbild. Der Anfangszustand A 
stellt die Bereichsverteilung bei J =— 0,05 Amp dar. 


A 1<—0,6 msec r= —0,26 msec +——0,20 msec 


ee 


7=O msec 


T= — 0,15 msec T= —0,10 msec 


Fig. 3. Serie I 


2. Beispiel fiir die Anwendung der Anordnung 


Serie II zeigt einen Fall, bei dem die Bereichsanderungen auf der 
Oberflache eines Eiseneinkristalls sich abspielen in einem Zeitraum 
von etwa 0,2 sec nach Abschalten des Stromes in einem das Feld erzeu- 
genden Elektromagneten. Die relativ kurze Blitzdauer ermoglicht hier 
eine Auflésung des Bewegungsvorgangs der Weifschen Bereiche. 


Z. Physik. Bd. 164 22a 
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T™=20 msec 


t=40 msec 7™=S80 msec 


Been 


™=110 msec 


T=150 msec 


Fig. 4. Serie II 
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Der Einkristall befand sich in dem zwischen den Polschuhen eines 
Elektromagneten erzeugtem Feld. Eine [100]-Richtung liegt parallel 
zum Feld und zur Oberflache des Einkristalls. Bei einer Stromstarke 
von etwa 0,3 Amp erschien der Einkristall vom Bereichsbild her gesittigt. 
Es ergab sich fast immer das gleiche Bereichsbild, fiir einen Anfangs- 
zustand A und den Endzustand E, wenn nach Abschalten des Sattigungs- 
stromes die Stromstarke zunachst stetig auf —0,08 Amp veradndert und 
dann sprunghaft zwischen diesem Wert und 0 Amp gedndert wurde. 

Die Ziindung des Blitzes erfolgte um die angegebenen Zeiten nach 
Abschalten des Stromes im Elektromagneten. Es mu dabei erwahnt 
werden, dafS die angegebenen Zeiten, in denen eine gewisse dargestellte 
Bereichsverteilung erreicht war, von Schaltung zu Schaltung etwas 
variierten. Mit anderen Worten: Der Ubergang von A nach E und zu- 
riick nach A ist tatsachlich kein ideal reversibler Weg. Die Bereichs- 
verteilung ist bei jedem Start von A aus etwas verschieden, deshalb 
ergeben sich gleiche Zustande nicht in allen Einzelheiten wiederholt, 
sondern nur in wesentlichen Ziigen. Solche Abweichungen sind in der 
folgenden Serie leicht erkennbar. Sie sind anscheinend auch dafiir ver- 
antwortlich, da der Zeitablauf der Bereichsinderung nur im Grund- 
zug und in der GroBenordnung der Dauer konstant bleibt, von Fall zu 
Fall aber etwas variiert. 

Sowohl Erfahrung als auch Abschatzung zeigen, da8 es sich bei 
den beobachteten langdauernden Bereichsanderungen mit groBer Wahr- 
scheinlichkeit um Nachwirkungserscheinungen handelt. 

Vom magnetischen Fragenkomplex abgesehen zeigen jedoch die Auf- 
nahmen der Serie II (Fig. 4), daB es mit Hilfe der verstarkten magneto- 
optischen Kerr-Drehung experimentell méglich ist, Bereichsverande- 
rungen photographisch aufzulésen und zu registrieren, die sich in Zeit- 
raumen groBer als 10 msec abspielen. 


Herrn Professor GERLACH danke ich fiir sein freundliches Interesse an dieser 
Arbeit und fruchtbare Diskussion. Mein Dank gilt in gleicher Weise Herrn Privat- 
Dozent Dr. Kranz fiir seine Anregungen, Anleitungen und hilfreiche Diskussionen 
bei der Durchfiihrung dieser Arbeit. Der Werkstatt des Instituts unter Leitung von 
Herrn Mechanikermeister SCHARF danke ich fiir ihre stets freundliche Hilfsbereit- 
schaft und die Ausfiihrung der mechanischen Arbeiten. Die Aufdampfapparatur 
hat dankenswerterweise die Deutsche Forschungsgemeinschaft zur Verftigung 
gestellt. 
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Aus dem Institut fiir theoretische Physik der Universitat Heidelberg 


Zerfall negativer Myonen in der K-Schale 


Von 
L. KrtcGer und J. ROTHLEITNER 
Mit 3 Figuren im Text 
(Eingegangen am 15. Juni 1961) 


The decay rate of bound muons from the A-shell and the spectrum of the decay 
electrons are calculated for seven elements up to lead. The muon is represented by 
a nonrelativistic wave function in the potential of a realistic nuclear charge distri- 
bution. The electron wave function is expanded in partial waves which allows to 
take into account exactly the relativistic and the finite nuclear size effects. The 
decay rate decreases monotonically but slowly with increasing atomic number. This 
agrees with earlier theoretical predictions but contradicts most of the experimental 
results for medium as well as high atomic number. 


§ 1. Einleitung 

Negative Myonen einer Energie der GréBenordnung 100 MeV oder 
weniger erreichen nach Eintritt in Materie innerhalb von Zeiten, die sehr 
kurz im Vergleich mit der Lebensdauer der Myonen sind, die K-Schale 
eines ji-mesonischen Atoms, von wo sie entweder durch den Zerfall 
fu —>e +y-+¥ oder durch Einfang in den Kern w= +N->N’+-y ver- 
schwinden. PORTER und PRimAKOoFF! haben zuerst darauf hingewiesen, 
daB die Lebensdauer der Myonen gegen Zerfall und das Spektrum der 
beim Zerfall emittierten Elektronen durch die Bindung der Myonen in 
der K-Schale beeinfluBt werden. Das Verhaltnis R(Z) =A(Z)/A(0) der 
Zerfallsrate A(Z) der im Atom der Ladungszahl Z gebundenen Myonen 
zur Zerfallsrate A(0) der Myonen im Vakuum bzw. der positiven Myonen 
ist dann in guter Naherung gegeben als: 


R(Z) =1—7B(Z), (1) 
wobei B(Z) die Bindungsenergie der Myonen in Einheiten der Ruhmasse 
angibt. Der Parameter 7 héngt von der genauen Form des Potentials ab 
und ist mit Z schwach veranderlich; es gilt 7 #10 fir a>>R* (Coulomb- 


Potential) und 77,5 fiir a<R (Oszillatorpotential). 
Ahnliche Formeln wurden schon frither angegeben?: 8.4.5, 


* a = Bohrscher Radius des Myons in der K-Schale, R = Kernradius. 

1 Porter, C.E., and H. Primakorr: Phys. Rev. 83, 849 (1951). 

2 Kuuri, N.D., and A.S. WIGHTMAN: Zit. in Ref. °. 

3 UBERALL, H.: Nuovo Cim. 15, 163 (1960). 

4 Husy u. Newns: Private Mitteilung, zit. in Ref.’. 

5 Fiir hohe Z vgl. man auch: PRIMAKOFF, H., zit. bei YOvANovITcH, D.D.: 
Phys. Rev. 117, 1580 (1960). 
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In jedem Fall hat die Bindung des Myons ein monotones Abfallen der 
Zerfallsrate R(Z) mit Z zufolge. 


Dagegen hat die Anziehung des Elektrons im Endzustand durch den 
Kern die Tendenz, R(Z) zu vergréBern, so daB im Prinzip je nach der 
GréBe und Z-Abhangigkeit dieses Effektes mit R(Z)>1 fiir gewisse 
Werte Z gerechnet werden mu8. Hierauf wurde zum erstenmal im Zu- 
sammenhang mit der Interpretation von experimentellen Werten R(Z ) 
aufmerksam gemacht®, da die Experimente einen unerwarteten, der 
Gl. (1) widersprechenden Verlauf von R(Z) mit Z zeigen, namlich ein 
ausgepragtes Maximum R = 1,2 fiir Z =26, wahrend R(Z) fiir groBe Z 
stark abfallt 7.8.9, 

Die Frage, ob dieser experimentelle Verlauf von R(Z) quantitativ 
durch die gegeneinander spielenden Effekte der Myonbindung im Atom 
und der Anziehung des Zerfallselektrons durch den Kern erklart werden 
kann, war der Gegenstand der vorliegenden Untersuchung. Ahnliche 
Untersuchungen wurden von TENAGLIA!® und UBERALL?:" fiir kleine 
Atomladungszahlen Z durchgefiihrt. Wahrend der Durchfiihrung unse- 
rer Rechnungen erschien eine Arbeit von GILINSKky und MaTHEws?2, 
die den gesamten Bereich von Z betrachtet. Alle Arbeiten ergaben eine 
monoton mit Z abfallende Zerfallsrate der Myonen in deutlichem Wider- 
spruch zu den experimentellen Ergebnissen fiir 20<Z2<30. MATHEWS 
und GILINsky fanden ferner, daB die theoretische Kurve fiir R(Z) nur 
sehr langsam abfallt und fiir Z = 82 viel hoher liegt als das Experiment. 


Eine Schwierigkeit bei der theoretischen Berechnung von R(Z) be- 
reitet der Coulomb-Effekt auf das Elektron. GILINSky und MATHEWS 
benutzten die von SOMMERFELD und MAvE?8 und Furry" zum erstenmal 
angegebenen geschlossenen Naherungslésungen fiir relativistische Elek- 
tronen im Coulomb-Feld. Die dadurch entstehenden Fehler sollten nach 
ihrer Abschatzung fiir mittlere Z klein sein und fiir hohe Z von den 
durch Vernachlassigung der endlichen Ausdehnung des Kerns entstehen- 
den Fehlern weitgehend kompensiert werden. 


6 Lunpy, R.A., J.C. Sens, R.A. Swanson, V.L. TELEGp1 and D.D. Yova- 
NOVITCH: Phys. Rev. Letters 1, 102 (1958). 

?7 AstBurRY, A., M.Hussarn, M.A.R. Kemp, N.H. Lipman, H. MurrHeEap, 
R.G.P. Voss and A. Krrx: Proc. Phys. Soc. Lond. 73, 314 (1959). 

8 BaRRETT, W.A., F.E. Hormstrom and J.W. KEeurre: Phys. Rev. 113, 661 
(1959). 

9 YoVANOVITCH, D.D.: Phys. Rev. 117, 1580 (1960). 

10 TENAGLIA, L.: Nuovo Cim. 13, 284 (1959). 

11 (/BERALL, H.: Phys. Rev. 119, 365 (1960). 

12 Girinsky, V., and J. MarHews: Phys. Rev. 120, 1450 (1960). 

13 SOMMERFELD, A., u. A.W. Mave: Ann. d. Physik 22, 629 (1935); vgl. auch 
Betue, H.A., and L.C. Maxtmon: Phys. Rev. 93, 768 (1954). 

14 Furry, W.H.: Phys. Rev. 46, 391 (1934). 
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Um allen méglichen Fehlern zu entgehen und die endliche Kernaus- 
dehnung exakt beriicksichtigen zu kénnen, haben wir eine Partialwellen- 
zerlegung der Elektronenfunktion benutzt und das Problem unter Ver- 
wendung realistischer Myon-Wellenfunktionen, die Forp und Wi1rs 
angegeben haben, numerisch integriert?®. 

In §2 werden die Formeln und die Voraussetzungen fiir die Losung 
zusammengestellt. In §3 geben wir die numerischen Ergebnisse an. 
§4 enthalt die Diskussion der Ergebnisse. 


§ 2. Formeln und Voraussetzungen fiir die numerische Lésung 


Wir setzen die fiir den Myonzerfall maBgebliche schwache Wechsel- 
wirkung in der tiblichen Form (V—A) voraus. Die Zerfallsrate der 
Myonen ist dann gegeben durch (h =c =1 gesetzt): 


a7 x | dp BG Bt — >» |T)20(e—E ged) (2) 


2q 
Spins 
mit dem Matrixelement 


: 4+y 
bi 


i C [Per 6 yoy "5 yy BE. (3) 


Diese Formeln gelten fiir die invariante Normierung der Kontinuum- 
zustande: 


J v5 (x) pz, (x) dx = 2E 03(6 —f’). (4) 


Es bedeuten: e —M — B die Gesamtenergie des Zerfalls (M die Masse, 


B die Bindungsenergie des Myons), E die Energie des Elektrons, p, qd, Y 
die Impulse des Elektrons und der beiden Neutrinos. 


Bund damit e, dessen GréBe empfindlich in die Zerfallsrate eingeht, 
entnehmen wir bei Ford und WILLS®, wo auch die Korrekturen von B 
durch die Vakuumpolarisation beriicksichtigt sind. 


Die Elektronenfunktion y, zum asymptotischen Impuls p und Spin- 
zustand s entwickeln wir nach Partialwellen ®% zu festem Drehimpuls 
und fester Paritat: 


= 2 s) BY. (5) 


15 Forp, K.W., and J.G. Wirts: Los Alamos Report, LAMS-2387 (1960). 

16 Uber ahnliche Untersuchungen berichteten Hurr, R.W., R.H. Darirz and 
K. Smiru: Bull. Amer. Phys. Soc., Ser. II 6, 269 (1961), mid Hauser, I., and 
R. J. Marurot: Bull. Amer. Phys. Soc., Ser. II 6, 34 (1961). Die Ergebnisse sind 
uns noch nicht bekannt. 
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Die Koeffizienten Ann (P> s) werden im Einklang mit der Normierung (4) 
durch die Randbedingung festgelegt: 


v4 u(p, v girs tAlnpr 


p.(p, s) aes + einlaufende Kugelwelle (6) 
© (2m)3 : 


mit 
eOe: 

ae 
Da Elektronen einer Energie E< 5 MeV einen vernachlassigbaren Beitrag 
zur Zerfallsrate der Myonen liefern, kann man die Elektronenmasse 
m —=( setzen. Dadurch reduziert sich die Anzahl der Radialfunktionen 
auf die Halfte (Eimzelheiten hierzu finden sich 1m Anhang). 

Fiir die Berechnung der Elektronenfunktionen wurde das Potential 
einer homogen geladenen Kugel benutzt, die dieselben Myon-Bindungs- 
energien liefert, wie eine im Einklang mit den Elektronen-Streuexperi- 
menten stehende realistischere Kernladungsverteilung. Die Radien 
dieser 4quivalenten homogenen Verteilung entnehmen wir bei Forp und 
Wits). Diese Naherung fiir das Potential sollte den EinfluB der end- 
lichen Kernausdehnung auf die Elektronenfunktionen geniigend gut 
wiedergeben, da er fiir Z = 26 ohnehin noch zu vernachlassigen ist und 
fiir Z =82 nur 10% Anderung in der Myonzerfallsrate bewirkt, wie Ver- 
gleichsrechnungen fiir punktférmigen Kern gezeigt haben (vgl. Tabelle). 
Weitere Einzelheiten und Formeln zur Elektronenfunktion finden sich 
im Anhang. 

Da bei Beriicksichtigung der relativistischen Anteile der Myon- 
Wellenfunktion y, die Formeln fiir die numerische Auswertung sehr un- 
handlich werden, haben wir die klenen Komponenten der Funktion 
vernachlassigt. Wir setzen: 


Ui Ss Q2Ie  Tounel f= 


Y= e's @ (p = Pauli-Spinor) (7) 


V4a Vy O 

und entnehmen G (7) bei Forp und WILLs?”, wo sich numerische Tabellen 
finden, die unter Voraussetzung realistischer Kernladungsverteilungen 
berechnet wurden. Die Vernachlassigung der relativistischen Bewegung 
des Myons ist die einzige Naherung von EinfluB in unseren Rechnungen. 
Die dadurch entstehenden Fehler (vgl. §3) sind fiir mittlere Werte von Z 
gering, fiir hdhere Werte von Z dagegen merklich, jedoch nicht so groB, 
daB sie die wichtigsten SchluBfolgerungen der Diskussion (vgl. §4) un- 
sicher machen kénnten. 

Unter den genannten Voraussetzungen ergibt sich das Spektrum der 
emittierten Elektronen zu: 


N(B) dE = B farSatow 2_p2) (2 +]2)+4WkI,I}dE (8) 
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mit 


1, = fdr 1G (0) br jug (RP) ox (B7) 
a (9) 
[= fdr 4G (1) RY 95¢—x) (kr) g_, (pr). 


0 
Dabei bedeutet W—=«—E die an die Neutrinos abgegebene Energie, 
und k den Betrag des Gesamtimpulses k= g +t der Neutrinos. 

7, (kr) sind die spharischen Bessel-Funktionen und g., (£7) die Radial- 
funktionen des Elektrons (vgl. Anhang). Zu bemerken ist, das das 
Elektronenspektrum als einfache Summe iiber x, d.h. die Drehimpulse 
der Elektronen darstellbar ist. Die Beitrage der einzelnen Drehimpulse 
k6nnen getrennt berechnet werden und die Rechnung je nach der ge- 
wiinschten Genauigkeit abgebrochen werden. Fiir Z<30 wurde bis 
x =10;, tir Z =82 bisa = 6 summmuent (welhigas): 

Die integrierte Rate A(Z, Ey) fiir Elektronen einer Energie E > E, 
ergibt sich aus (8) und (9) zu: 

A(Z, Eo) =) NEVE. (10) 
Ey 

Sie wird mit der entsprechenden Rate fiir den freien Myonzerfall 

verglichen : 


(11) 


Daraus ergibt sich schlieBlich die von den Experimentatoren angegebene 
GroBe 

AGES - 

R(Z,E,) = Ap Ey (12) 


Fiir Ey werden in §3 zwei verschiedene Falle betrachtet. 


§ 3. Ergebnisse 


Es wurden die Elektronenspektren N(E) und die integrierten Zer- 
fallsraten A(Z) mit Hilfe einer elektronischen Rechenmaschine vom Typ 
Siemens 2002 fiir sieben Werte Z berechnet. Die Ergebnisse sind in der 
Tabelle zusammengefaBt. Zu jedem Z ist die verwendete Myon-Bindungs- 
energie und der zur Berechnung der Elektronenfunktion verwendete 
Kernradius angegeben. Fiir Eisen und Blei sind Vergleichsrechnungen 
mit Elektronenfunktionen im Feld eines punktformigen Kernes gemacht 
worden. Die Spektren zeigen die bekannte Aufweichung des oberen 
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Endes™. Die Coulomb-Krafte des Kerns bewirken ferner, vor allem fiir 
hohe Z, eine erhebliche Verlagerung der spektralen Verteilung zu niedri- 
gen Energien. Fig. 2 zeigt diese Ergebnisse anschaulich im Vergleich 
zum Spektrum freier Myonen. Der Einflu8 der endlichen Kernausdeh- 


Tabelle. Spekiven N(E) der Zerfallselektronen in MeV und Zerfallsvaten R(Z) 
gebundeney Myonen. Zur Bedeutung der Fdalle (a) und (b) vel. man den Text. Die 
Spektyen sind so normiert, daB gilt: 


R(Z) = 10-4 f N(E) dE. 


Zujedem Element Z ist dev zuv Berechnung der Elektronenfunktionen verwendete Kern- 
vadius R in Fermi und die Bindungsenergie B dey Myonen in der K-Schale in MeV 
angegeben. 


Z=2 Z=82 
Elektronenenergie See = B=1,72 = ae aa B=10,66 
E [MeV] R=5,08 | R=5,15 : R=5,28 | R=5,67 | R=6,10 R=7,04| R=o 
11,0 59 61 62 83 98 168 22} 
13,8 81 85 ey 88 115 133 206 271 
16,6 108 U3 he 116 AMP? 148 168 238 311 
LOPS 135i) 142 146 147 180 200 263 335 
221 166 Avie 176 178 212 DEY?) 282 350 
24,8 196 202 207 209 242 259 290 346 
D'S) 225 232, 236 239 269 283 290 335 
BOs 254 261 265 267 290 298 DHF 303 
33,0 287 290 | 293 307 306 256 269 
35,8 310 B12 B15 Siig 300 214 214 
38,6 B27; B27, 329 308 284 178 105 
41,3 334 Bon BIZ 280 242 125 115 
44,1 B27, 240 192 89 WS 
46,9 285 176 140 52 42 
49,6 108 80 29 20 
52,4 46 14 9 
SS! 20 7 3 
57,9 1 
60,7 = 
R(Z), Fall (a) | 0,975 | 0,988 | 0,979 | 0,985 | 0,978 | 0,957 | 0,939 | 0,884 | 1,024 
R(Z), Fall (b) | 0,968 | 0,978 | 0,972 | 0,978 | 0,964 | 0,938 | 0,914 | 0,813 | 0,916 


nung ist fiir Z = 26 noch unerheblich, tritt aber fiir Z = 82 merklich 
hervor. Die integrierten Zerfallsraten sind in der Tabelle fiir zwei inter- 
essierende Falle angegeben und in Fig. 1 graphisch dargestellt: 


Falla): £5=0. Dieser Fall ist theoretisch interessant,’ er ver- 
anschaulicht, wie weit in der Zerfallsrate die Effekte der Bindung des 
Myons von der Anziehung der Zerfallselektronen durch den Kern kom- 
pensiert werden. 


” Vel. dazu Ref.1:3,10,11 und Muro, T., M. Taniruji, K. INOVE and T. INOUE: 
Progr. Theor. Phys. 8, 13 (1952). 


336 L. KriGer und J. RoTHLEITNER: 


Fall b): Ey =11 MeV. Dieser Fall ist fiir den Vergleich mit den bis- 
herigen Experimenten, in denen nur Elektronen einer Energie E>10MeV 
gemessen wurden, zustandig. 

Die in Fig. 1 mit SM bezeichnete Kurve wurde von GILINSKY und 
Matuews!2 mit Sommerfeld-Maue-Funktionen fiir das Elektron be- 
rechnet. Sie stimmt mit unseren Ergebnissen fiir mittlere Kernladungs- 
zahlen gut iiberein. 

Im Prinzip miissen wir wegen unserer unrelativistischen Behandlung 
des Myons noch mit einem Fehler unserer Ergebnisse rechnen, dessen 


20 30 40 50 60 70 802 
Fig. 1. Zerfallsraten R(Z) negativer Myonen in der K-Schale von Atomen der Ladungszahl Z. Die einzelnen 
Kurven wurden mit verschiedenen Elektronen-Wellenfunktionen berechnet: (a) und (b) (vgl. Text) mit 
exakten Dirac-Funktionen, SM mit Sommerfeld-Maue-Funktionen, E mit ebenen Wellen 


obere Grenze etwa durch das Verhaltnis der kleinen zur groBen Kompo- 
nente der Myonwellenfunktion gegeben ist (in der Rechnung treten 
Interferenzterme auf). Der wirkliche Fehler sollte jedoch kleiner sein. 
Fiir Z = 26 haben GILINSky und MATHEWS numerisch ermittelt, daB die 
Hinzunahme der kleinen Komponente eine Korrektur der Zerfallsrate 
um nur ~3% bewirkt. Ein quantitativer Vergleich des von ihnen be- 
rechneten Elektronenspektrums fiir Z=26 mit unseren Ergebnissen 
zeigt tatsdchlich gute Ubereinstimmung. Unser Spektrum weist ein 
etwas schmaleres und héheres Maximum bei nahezu gleicher integraler 
Zerfallsrate auf. 

Fiir hohe Werte von Z liegen unsere Raten jedoch merklich héher als 
die mit SM-Funktionen berechneten. Ein Teil dieser Abweichung sollte 
zu Lasten unserer unrelativistischen Naherung fiir das Myon gehen. 
Unsere Werte bleiben aber, auch wenn wir fiir Z = 82 den maximalen 


GS 
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Fehler von ~15% annehmen, oberhalb der SM-Werte. Das ist nicht 
verwunderlich, da die SM-Funktion die kleinen Drehimpulse zu schwach 
berticksichtigt und der Beitrag des Drehimpulses 7 =1/2 der Elektronen- 
welle zur Zerfallsrate bei Blei rund 70% ausmacht (vgl. Fig. 3). Neben 
dem Fehler, der in unseren Ergebnissen die Vernachlassigung der rela- 
tivistischen Anteile der Myonfunktion verursacht, spielen andere Fehler 
keine Rolle. 


Unsicherheiten in der Bindungsenergie und der Wellenfunktion des 
Myons kénnen maximal 1% Fehler bewirken. Auf die nicht mehr be- 


R12) 
Q5 


O¢ 


O3 


Q7 


70 20 30 HOW TSO 60 MeV We 32 Sl2 We He 1H2 13/2 le Me 9/27 


Fig. 2. Elektronenspektren des Zerfalls von Myonen Fig. 3. Teilbetrage Rj(Z) zur Zerfallsrate gebunde- 
in der K-Schale von Eisen (Z2=26) und Blei ner Myonen fiir die einzelnen Drehimpulse 7 des 
(Z =82). Zum Vergleich ist das Spektrum des entstehenden Elektrons 

Zerfalls freier Myonen (Z =0) angegeben 


rechneten hdheren Werte der Elektronendrehimpulse haben wir durch 
Extrapolation korrigiert, was selbst im ungiinstigsten Fall Z = 22 nur 
0,8% ausmacht. Fiir zwei Beispiele zeigt Fig. 3 den Beitrag der einzelnen 


Drehimpulse 7 =|x|— 3 zur Zerfallsrate der Myonen. 


Da wir nur fiir Elektronenenergien E>11 MeV gerechnet haben, 
erforderte die Ermittlung der Zerfallsraten im Falla) eine graphische 
Extrapolation des berechneten Spektrums der Elektronen bis zur 
Energie 0. Hiervon kann fiir hohe Z ein Fehler bis ~1% entstehen, fiir 
niedrigere Z ist der Fehler vernachlassigbar. Der extrapolierte Teil der 
Spektren ist in Fig. 2 gestrichelt erganzt. 

Um die Bedeutung der Coulomb-Effekte auf das Elektron im Zerfall 
gebundener Myonen deutlich zu machen, haben wir in Fig.1 zum 
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Vergleich eine mit E bezeichnete Kurve der Zerfallsraten, die nur die 
Effekte der Bindung des Myons enthalt, mit eingezeichnet [nach Formel (1) 
mit 7 =8]. 

§ 4. Diskussion 


Unsere Rechnungen haben die friiheren, unter gewissen Naherungn 
gewonnenen Ergebnisse fiir die Myon-Zerfallsraten aus der A-Schale 
bestitigt und insbesondere eine relativ gute Ubereinstimmung mit den 
Ergebnissen von GILINSKY und MATHEWS? fiir den gesamten Bereich 
der Atomladungszahlen Z ergeben. 

Die einzige wesentliche Vernachlassigung in unseren Rechnungen 
besteht in der unrelativistischen Behandlung des Myons. Sie ist fir 
mittlere Z unbedeutend, kénnte aber fiir hGhere Z eine merkliche Kor- 
rektur unserer Werte (bis zu 15%) bewirken. Wir konnen mit GewiBheit 
den SchluB bestatigen, daB die Diskrepanz zwischen Experiment und 
Theorie fiir den Bereich 20< Z< 30 unaufhebbar ist, mithin entweder in 
der Theorie nicht beriicksichtigte, noch unbekannte Wechselwirkungen 
des Myons existieren, oder aber die Experimente Fehler enthalten miissen. 

Der gleiche Schlu8 ist nun auch fiir Z>50 von der theoretischen Seite 
her gut gesichert. Denn auch unter der Annahme eines maximalen 
Fehlers von 15% fiir Z = 82 hegt die theoretische Kurve weit auBerhalb 
der experimentellen Fehlergrenzen. 

Neuerdings wurde fiir Z = 26 experimentell eine Myonzerfallsrate 
R(Z)<1 im Einklang mit der Theorie gefunden’. 

Die Entscheidung dariiber, auf welche Weise die Diskrepanz von 
Theorie und Experiment erklart werden muB, ist noch offen. Weitere 
Messungen, méglichst auch der Elektronenspektren, sind zur Klarung des 
Problems notwendig und vor allem auch fiir 7>50 sehr wiinschenswert. 


Wir danken den Herren J.H.D. JENSEN und B. StEecH fiir die Anregung zu 
dieser Arbeit und wertvolle Diskussionen, Herrn V.L. TELEGp1 fiir anregende Dis- 
kussionen, den Herren V. GILinsky und J. MatHews fiir einen Vorabdruck ihrer 
Arbeit und briefliche Erlauterungen, den Herren G. CuLLicaNn, D. HartTinec, 
N.H. Lipman fiir eine Diskussion und die Mitteilung experimenteller Ergebnisse 
vor der Publikation, und den Herren K. W.Forp und J.G. Wixts fiir die Uberlassung 
von Myon-Wellenfunktionen. Dem Rechenzentrum der Universitat Tiibingen sind 
wir fiir die Erméglichung der numerischen Rechnungen am Rechner S 2002, dem 
Bundesministerium fur Atomenergie und Wasserwirtschaft fiir finanzielle Unter- 
stiitzung zu Dank verpflichtet. 


Anhang 


Im folgenden sind einige Formeln zusammengestellt, die zur Berechnung der 
Elektronenfunktionen verwendet wurden. Die Drehimpulsentwicklung der Elek- 
tronenwellenfunktion lautet: 


ve(Ps 8) = Dayal, s) Of; (A1) 
Ea 


18 Private Mitteilung: CuLLican, G., D. Hartine u. N.H. Lipman. 
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dabei ist 
w_( 8th seas i 
Ks ia viata) mit xe = LC (U(x), 2,5 (00) w — 7, 1) YN 
Eigenfunktion zum Drehimpuls j (x =|x|— 4 und der Paritat 
(—)/) mit aCe nano 


Fiir die Radialfunktionen gelten die Differentialgleichungen: 


d 

(st) een) + E+ m— VIN) fein =0 
d — 

(Fp — A) et — (B—m — V0) Bln) = 0. 


In dieser Arbeit wurde das Potential 


Za [{ v 
—— 2 fii <e 
2R (Fa 3] ur ysSR 
V(r) = 
Za 
= fir 72 R 
if 
benutzt. Dann ist 
(”) safer. fir +<R 
sl A, (gt (vy) + D,g#(r)) fir r=R 


und anlog fir f,(”). Dabei sind die regularen Coulomb-Funktionen gt®é, /t°8 mit 
der Normierung 

AOS FIs) (P Oat) Ii =ny(Pr) tur Z—>0 
gegeben durch 


24 \P(y+iA)| y-1 ,—ipr+inres 
2 ‘ 
(1+ 2y) A * 

K (pia) F(1+y +1/,1+ 2y; 2ipr) 


= (eS + af) 


wobei gilt: 
Zam 


—x* 
Cee pe, Riles hae 
erin — ieee, y = Vx? — 2202. 


y+ta p 


Die irregularen Coulomb-Funktionen erhalt man aus den regularen durch die Er- 
setzung y——y. Die Wellenfunktionen im Parabelpotential erhalt man als rasch 
konvergierende Potenzreihen: 


co : ee) 
x = () 2,8 Fale? = a 2th R 
n= n= 


Die gi”) und 1” ergeben sich aus den Rekursionsformeln: 


3 hCk 
(2m + 2% + 1) ef) = (ER+mR+ 32a) f+ 5 fe 1) 
3 Ze 
an fy? = [ER—mR of IE 5 (na) ¢% > 0 


Z. Physik. Bd. 164 23 
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Zi a 
(2m — 2x +1) f\”) = (ER mR + 320) eft) + Salt * 
(n) 3 (n—1)_ 2% s(n—2) (*# <0 
2n gy’ = ER+mR hae igs ae ie i 
of) = 4 


Der Koeffizient D, ergibt sich aus der AnschluBbedingung am Kernrand zu 


I 
— gi gts + fl give | 
— gh git, — fh git |y—R 


D 


~= 


A, und B, ergeben sich aus der Normierungsbedingung fiir die Radialfunktionen: 


[oe) 
IU / 
[ar {e4lPP) bulb?) + fal”) Selb N)} = oy 81 — P 
0 
Zu: ; 
' Teg D me 
A, = [1 + cos (see — 8) D,+ DNB, = 4,8# 7x8 
: bx 7=R 
mit: 


ores = yteg — ee —argI(y+id), our = yr 4 5 y—argI(—y +A). 


Fir geniigend groBe Elektronenenergien kann m=O gesetzt werden; dies gibt 
betrachtliche Vereinfachungen, die in dieser Arbeit durchweg benutzt wurden: 


Es gelten dann die Beziehungen 


fy, = — Sgnx g_y, A,=A_,, B,=B D, = D_,. 


Man hat also nur halb soviele Radialfunktionen und AnschluBkoeffizienten zu 
berechnen. AuSerdem wird y und A und damit alle vorkommenden J-Funktionen 
von der Energie unabhangig. 

Es wird 


=) eee Vile 2 
cosy = |/4(1 _ Siny— 5 4-4 ) My Lt 


Die Koeffizienten a, ,(p, s) in Gl. (A.1) ergeben sich aus der Randbedingung: 


-- 
> 


pe(P, s) —> u(p, Ss) pibr+ialnpr 
¥—>0o (22)? 


mit WE == DIE 


+ einlaufende Kugelwelle 


Zu 


e 1% i) (4H (6) gS) (@ Pauli-Spinor) 


= ]/2(E 
Ayu (P, S) 12 eee 


M4 


6,, ist die Streuphase fiir das Potential V(r), die aber bei unserer Rechnung heraus- 
fallt, da keine Interferenzterme zwischen den Drehimpulsen auftreten. 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Technischen Hochschule Stuttgart 


Hat das M-Zentrum in KCL ein magnetisches Moment? 
Von 
H. Gross 
Mit 11 Figuren im Text 


(Eingegangen am 20. April 1961) 


Bestrahlt man F-Zentren in Alkalihalogeniden bei Zimmertemperatur mit Licht 
von der Wellenlange ihrer Absorptionsbande, so wandeln sie sich in eine Reihe von 
Folgezentren um; das erste dieser Folgezentren ist das M-Zentrum. In der vor- 
hegenden Arbeit wird gezeigt, daB dieses Stérzentrum kein meBbares Elektronen- 
spinresonanz-(ESR-)Signal liefert. Hierzu wurden drei voneinander unabhangige 
MeBmethoden angewendet: 1. Die aus ESR-Absorptionsmessungen bestimmbare 
Spindichte wurde mit der optisch gemessenen F-Zentren-Konzentration vor und 
nach der M-Umwandlung verglichen. 2. Kristalle mit ausgerichteten M-Zentren 
wurden auf eine Anisotropie ihrer ESR untersucht. 3. ESR-Dispersionssignale 
wurden bei verschiedenen Mikrowellenleistungen gemessen und analysiert. Keine 
dieser Messungen heferte einen Anhaltspunkt fiir die Existenz einer ESR des 
M-Zentrums, so da das M-Zentrum mit groBer Wahrscheinlichkeit als diamagne- 
tisch zu betrachten ist. Dieses Resultat spricht gegen das M-Zentren-Modell von 
Seitz und Knox; es laBt sich aber gut mit dem von VAN DooRN-HAVEN und Pick 
vorgeschlagenen Modell vereinbaren. 


§ 1. Einleitung 

Die beste Methode zur Ermittlung der atomistischen Struktur von 
Stérstellen in Kristallen ist in vielen Fallen die Untersuchung ihres 
Elektronenspinresonanz-(ESR-)Spektrums. 

Als Beispiel fiir die erfolgreiche Anwendung dieser Methode seien 
hier die Untersuchungen der Spinresonanz des F-Zentrums genannt. 
Die Resultate der Untersuchungen von Form! und Sattigungsverhalten 2 
der Resonanzkurven stehen im Einklang mit dem von DE BOoER® ge- 
gebenen Modell einer mit einem Elektron besetzten Anionenliicke. Die 
endgiiltige Bestatigung dieses Modells folgte schlieBlich aus den Doppel- 
resonanzmessungen von FEHER‘. 

Wesentlich unsicherer liegen die Verhaltnisse bei den Folgezentren 
des F-Zentrums, die aus diesem durch Lichteinstrahlung in die F-Bande 
bei mittleren Temperaturen entstehen und in der Reihenfolge ihres Auf- 
tretens mit MW, R,, R,, N bezeichnet werden: zwar kennt man Form und 


1 Kip, A.F., C. Kitrer, R.A. Levy and A.M. Portis: Phys. Rev. 91, 1066 
(1953). 

2 Portis, A.M.: Phys. Rev. 91, 1072 (1953). 

3 Borer, J.H. pE: Rec. Trav. Chim. Pays-Bas 56, 301 (1937). 

4 Feuer, G.: Phys. Rev. 105, 1122 (1957). 
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Lage ihrer optischen Absorptionsbanden, doch ist ihre atomistische 
Struktur noch unsicher. 

Das erste dieser Folgezentren, das M-Zentrum, wurde fast gleich- 
zeitig von MoLNaR® und PetrorF® auf Grund seiner optischen Absorp- 
tionsbande gefunden und war seither Gegenstand verschiedener Modell- 
betrachtungen: 

a) Als erstes Modell wurde von SEITz’ ein Assoziat eines /-Zentrums 
mit einer Kationen-Anionen-Doppelliicke vorgeschlagen (Fig. 1a). Ein 
solches Stérzentrum miiBte infolge seiner niedrigen Symmetrie (C3,) 
ein permanentes elektrisches Dipolmoment besitzen und bei Anlegen 
eines starken elektrischen Feldes auf Grund des Stark-Effektes eine 


ace oo 
a ee 
a fs sty 


Fig. 1a—c. M-Zentren-Modelle. a Nach Seitz; b nach Knox; c nach vAN Doorn-HAVEN und Pick 


deutliche Linienverbreiterung zeigen. Dieser Effekt konnte experimen- 
tell nicht beobachtet werden§®. 


b) Knox® entwickelte ein etwas abgeandertes Modell mit hGherer 
Symmetrie (D,,), bei dem diese Schwierigkeit entfallt. Danach asso- 
ziiert sich das Stérstellenelektron mit dem benachbarten Kation zu 
einem neutralen Alkaliatom, dessen Ladungsverteilung durch die an die 
Storstelle angrenzenden Kationen in der angedeuteten Weise verzerrt 
wird (Fig. 1b). 

c) Ein drittes Modell wurde von vAN Doorn und HaAven?® und 
Pick" vorgeschlagen: danach ist das M-Zentrum ein Assoziat von zwei 
F-Zentren (Fig. 1c). Ein solches Zentrum besitzt eo ipso Inversions- 
symmetrie und ist in [110]-Richtung orientiert. 

Die Argumente, welche fiir dieses Modell sprechen, sind in der Arbeit 
von Pick™ zusammengetragen, wobei die angeblich vorhandene para- 
magnetische Resonanz des M-Zentrums ausdriicklich ignoriert wird. 


5 Motnar, I.P.: Thesis, Massachusetts Institute of Technology, 1940. 

6 PETROFF, ST.: Z. Physik 127, 443 (1950). 

? SEITZ, F.: Rev. Mod. Phys. 18, 384 (1946); 26, 7 (1954). 

8 OVERHAUSER, A.W., and H. RticHHARDT: Phys. Rev. 112, 722 (1958). 

® Knox, R.S.: Phys. Rev. No 2, 87 (1959). 

10 Doorn, C.Z. van, and Y. HAvEN: Philips Res. Rep. 11, 479 (1956); 12, 309 
(1957). 

Pick, H.: Z. Physik 159, 69 (1960). 
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Bei ESR-Messungen am M-Zentrum besteht die Schwierigkeit, daB 
M-Zentren im Kristall niemals fiir sich allein, sondern immer nur 
gleichzeitig mit F-Zentren auftreten. Bei gleichem oder ahnlichem g- 
Faktor ist daher mit einer zumindest teilweisen Uberlappung der Re- 
sonanzkurven zu rechnen, so da immer nur etwas indirekte Schliisse 
moglich sind. 


Bisher sind folgende ESR-Messungen am M-Zentrum bekannt: 


1. Durch Lichteinstrahlung in die F-Bande von KCl bei Zimmer- 
temperatur andert sich die Form der ESR-Absorptionskurve: der Ab- 
stand zwischen den Stellen maximaler Steigung verringert sich um etwa 
20% gegeniiber der reinen F-Absorptionskurve. Setzt man die F-Ab- 
sorption als bekannt voraus, so ergibt sich durch Differenzbildung eine 
zweite Signalkomponente. Sie wurde dem M-Zentrum zugeschrieben??, 


2. Das zweite Moment des Absorptionssignals von strahlungsver- 
farbten LiF-Kristallen ist eine Funktion des Konzentrationsverhalt- 
nisses von F- und M-Zentren}?3. 


3. LiF-Kristalle, welche F- und M-Zentren nebeneinander enthalten, 
liefern unter den Bedingungen des schnellen Resonanzdurchgangs bei 
Dispersionseinstellung zwei ESR-Signale mit verschiedener Phasenlage 
und verschiedener Abhangigkeit von der eingestrahlten Mikrowellen- 
leistung. HypbrE™ schreibt eines dieser Signale dem F-Zentrum, das 
zweite dem M-Zentrum zu. 

In unseren im folgenden beschriebenen eigenen Untersuchungen zur 
Frage der M-Zentren-Resonanz versuchten wir, die Unsicherheiten in 
der Deutung der ESR-Kurven, die sich aus der méglichen Uberlagerung 
der ESR-Spektren von F- und M-Zentren ergeben, auf zweierlei Weise 
zu umgehen. Erstens wurden die ESR-Messungen stets an solchen 
Kristallen durchgefiihrt, deren optisches Absorptionsspektrum auf 
Grund parallellaufender optischer Messungen bekannt war. Auf diese 
Weise konnte jede Anderung im ESR-Spektrum sofort mit der ent- 
sprechenden Anderung der optischen Absorption verglichen werden. 
Zweitens wurden ESR-Messungen an ausgerichteten M-Zentren gemacht. 
Kristalle, bei denen M-Zentren bevorzugt in einer bestimmten [110]- 
Richtung orientiert sind, zeigen namlich einen starken Dichroismus der 
optischen Absorption; eine etwaige Spinresonanz der M-Zentren miiBte 
dann ebenfalls anisotrop sein. 

Unsere Untersuchungen ergaben: 

1. Eine Spinresonanz des M-Zentrums konnte nicht festgestellt 
werden. 

12 KawamuRA, H., and K. IsHiwaTaRI: J. Phys. Soc. Japan 13, 38 (1958). 


13 Lorp, N.W.: Phys. Rev. 106, 1100 (1957). 
14 Hype, J.S.: Phys. Rev. 119, 1483 (1960). 


344 H. Gross: 


2. Die friiher!2 beobachtete Anderung der Form der ESR-Absorp- 
tionskurve tritt erst ein, wenn das Maximum der M-Konzentration im 
Kristall bereits iiberschritten ist. Eine Korrelation mit dem M-Zentrum 
besteht demnach nicht. 

3. Die beiden phasenverschobenen Dispersionssignale, wie sie HyDE™ 
an LiF beobachtete, treten in KCl schon beim reinen F’-Zentrum auf. 
Die theoretische Begriindung fiir das gleichzeitige Auftreten von zwei 
Signalen bei ein und demselben Spinsystem wurde von WEGER” gegeben. 

Mit diesem Ergebnis sind die Modelle von SeItz und KNox nicht 
vertraglich, da sie cinen Paramagnetismus des M-Zentrums fordern. In 
dem Modell von vAN Doorn und HAVEN und von Pick ist dagegen ein 
Diamagnetismus gut verstandlich. 


§ 2. Experimentelle Methode 


Das verwendete Kristallmaterial war aus der Schmelze gezogen und 
wurde unter Vakuum zu zwei verschiedenen Konzentrationen additiv 
verfarbt. Zur Erzeugung reiner F-Zentren wurden die verfarbten Kri- 
stalle auf 700° C erhitzt und dann bei Lichtabschlu8 auf Zimmertem- 
peratur abgeschreckt. Die gemessenen Kristallplattchen hatten die 
ungefahren Abmessungen 9 x 12 X 0,2 mm. 


Fiir die optischen Messungen verwendeten wir ein ZeiB-Spektral- 
photometer M 4 OILS, fiir die Umwandlungen eine Hg-Héchstdruck- 
lampe HBO 200 und eine Schott-Filterkombination BG 18/BG 20/OG 1 
zur Ausfilterung der Spektrallinie 2 =5460 A. Die Temperaturen lagen 
bei den Messungen im allgemeinen bei —190°C. Die Einstrahlungs- 
dauer wurde bei den Umwandlungen so gewahlt, daB die jeweils héheren 
Folgezentren (be1 M-Umwandlung also z.B. R,, R,) gerade noch nicht 
in merklicher Konzentration auftraten. 


Die ESR-Messungen wurden mit dem Spektrometer der Firma 
Varian Assoc. durchgefiihrt. Das Gerat arbeitet im X-Band mit einem 
Klystron V.A. 6315 der Ausgangsleistung 200 mW und mit niederfre- 
quenter Modulation des Hy-Feldes. Das gemessene Signal wird differen- 
tiell abgetastet und iiber einen phasenempfindlichen mechanischen 
Gleichrichter auf einen Kompensationsschreiber gegeben. Die in den 
Hohlraumresonator gelangende HF-Leistung kann durch zwei geeichte 
Dampfungsglieder bis zu einer GréBe von 60 db meBbar verkleinert 
werden. Wir verwendeten einen Hohlraumresonator der Gtite Q =6000 
fiir die TE,,.-Eigenschwingung, in welchem die Probe auf einem 0,5 mm 
starken Quarzplattchen an die Stelle des maximalen H-Feldes gebracht 
werden konnte. Die Niederfrequenz-Modulation des H,-Feldes geschah 


15 WEGER, M.: Bell Syst. Techn. Jin 395 1013, (1960); 
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wahlweise durch zwei fest mit dem Resonator verbundene oder zwei auf 
die Polschuhe des Elektromagneten aufgesetzte Helmholtz-Spulen. 


Die ESR-Messungen erfolgten bei Zimmertemperatur. Das Ein- 
bringen der Kristalle in den Hohlraumresonator geschah ebenso wie die 
Messung selbst unter LichtabschluB. Da die ESR-Messungen in unserem 
Fall wesentlich weniger empfindlich sind als die optischen Absorptions- 
messungen, wurden sie zur Verbesserung des Signal-Rausch-Verhalt- 
nisses nicht an den einzelnen Kristallplattchen vorgenommen, sondern 
an Paketen von vier oder fiinf derselben, von denen der Durchschnitt 
der optischen Absorption gebildet wurde. Bei den Anisotropiemessungen 
an ausgerichteten M-Zentren wurden die Kristalle durch eine Schablone 
aus Styrofoam so gehalten, daB jede der beiden in der Kristallflache 
liegenden, aufeinander senkrechten [110]-Richtungen parallel zu den 
H,-Feldlinien orientiert werden konnte. 


§ 3. Optische und magnetische Parallelmessungen 


In den ersten Versuchsreihen verfolgten wir systematisch die Ande- 
rung des ESR-Signals bei fortschreitender Umwandlung der anfanglich 
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Fig. 2. Optisches Absorptionsspektrum eines additiv verfarbten KCl-Kristalls bei — 40°C. J: Frisch abge- 
schreckt; IJ: Nach etwa 30 min Belichtung mit der Hg-Linie 5460 A bei Zimmertemperatur; JZJ; nach 
weiteren 90 min Belichtung; JV: nach weiteren etwa 10 Std Belichtung. Die Kurven IJ’ und JI’ entstehen 


aus den Kurven JI und III durch Subtraktion der der F-Absorption iiberlagerten Komponente Mp der 
M-Zentren-Absorption 


reinen F-Zentren bis zum maximal erreichbaren Umwandlungsgrad. Die 
Ergebnisse dieser Versuchsreihen sind in Fig. 2 bis Fig. 5 wiedergegeben. 
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Die optischen Messungen erfolgten bei — 40° C und zeigen: 
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Fig. 3. Signalhéhe der ESR-Absorption des KCl-Kristalls von Fig. 2 als Funktion der Mikrowellenfeld- 

starke H,. (H,)9 entspricht einer Mikrowellenleistung von etwa 100 mW. KurvenT bis IV wie in Fig. 2; 

Kurve V; nach weiteren 2 Std Bestrahlung mit dem Kontinuum einer Gliihlampe bei etwa 35°C. Messung 
bei Zimmertemperatur 
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Fig. 4. ESR-Signale von Stufe J bei verschiedenen Mikrowellenleistungen. Verstarkungsfaktoren: 0 db bis 
40 db V,; 50db: 2% 
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Fig. 5. ESR-Signale von Stufe JV bei verschiedenen Mikrowellenleistungen. V. 


erstarkungsfaktoren: 0 db 
bis 20 db: Vj; 30 db bis 40 db: 4V,; 50 db: 8VY 


Stufe I enthalt praktisch ausschlieBlich F-Zentren. Thre Konzen- 
tration ergibt sich nach SMAKULA!§ aus der Absorptionskonstanten im 
16 SMAKULA;A.: Z, Physik 59, 603 (1930) 
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Bandenmaximum und der Halbwertsbreite zu 
Np = 6,24 -10" cm. 


Stufe II entsteht durch teilweise optische Umwandlung der F-Zentren 
zu M-Zentren bei 0° C. Die F-Zentren-Konzentration geht dabei etwa 
auf % ihrer urspriinglichen Héhe zuriick. (Bei der Konzentrations- 
berechnung nach SMAKULA wurde beriicksichtigt, da8 das Absorptions- 
spektrum des M-Zentrums noch eine zweite Komponente an der Stelle 
der F-Bande besitzt17,1®; die F-Bande wurde entsprechend korrigiert.) 

Stufe III: Die optische Umwandlung wird fortgesetzt bis zur Bildung 
von #,- und R,-Zentren. Die F-Bande wird dabei noch einmal um 
einen Faktor 3, die M-Bande um einen Faktor 4 abgebaut. 

Stufe IV: Die Fortsetzung der Umwandlung bei Zimmertemperatur 
fihrt zu keiner merklichen Veraénderung des Absorptionsspektrums. 
Dagegen werden durch zweistiindige Bestrahlung mit dem kontinuier- 
lichen Licht einer Wolframlampe bei etwas héherer Temperatur (~35° C) 
in der Hauptsache weitere N-Zentren gebildet (Umwandlungsstufe V; 
das optische Absorptionsspektrum ist hier nicht abgebildet). 

Bei den ESR-Messungen fallt die starke Abhangigkeit des Sattigungs- 
verhaltens und der Kurvenform vom Umwandlungsgrad auf. Im ein- 
zelnen entnimmt man den MeBkurven: 

Stufe I hefert eine rein gauBformige Absorptionskurve. Der Abstand 
zwischen den Punkten gr6Bter Steigung betragt (48 +2) GauB; das ent- 
spricht einer Halbwertsbreite 


INIEL == (55 ate 2) GauB 


und steht im Einklang mit friiheren theoretischen und experimentellen 
Ergebnissen'?. Die Sattigungskurve erreicht ei Maximum bei einem 
H,-Feld von etwa 0,02 Gau8 und fallt bei gréBeren H,-Feldern wieder 
langsam ab. 

Stufe II zeigt gegentiber Stufe I keine Anderung von Kurvenform 
und Sattigungsverhalten; dagegen verringert sich die Héhe des Ab- 
sorptionssignals ungefahr entsprechend der kleineren F-Zentren-Kon- 
zentration. 

Stufe III: Hier beginnt sich das Sattigungsverhalten zu andern: bei 
Dampfungen unterhalb 10 db ist die Héhe des Absorptionssignals nahezu 
unabhangig von H,; bei sehr kleinen H,-Feldstarken, d.h. au8erhalb 
der Sattigung, ist die Signalhdhe im Vergleich mit den entsprechenden 
Werten von Stufe I und Stufe II weiter herabgesetzt. Der Verlauf der 
Sattigungskurve gleicht dem von Portis? fiir reine /-Zentren ange- 
gebenen. — Die Absorptionskurven zeigen bei den starksten H,-Feldern 


17 Doorn, C.Z. vAN, and Y. HAvEN: Phys. Rev. 100, 753 (1955). 
18 Lury, F.: Z. Physik (im Druck). 
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beginnende Abweichungen von der GauB-Form. Der Abstand zwischen 
den Punkten maximaler Steigung verringert sich um etwa 10%. 

Stufe IV: Bei weiterer Anderung von Sattigungsverhalten und 
Kurvenform wird der voll gesattigte Zustand nicht mehr erreicht. 

Stufe V: Der ungesattigte Bereich reicht bis zu den starksten H,- 
Feldern. Die Abweichungen der Absorptionskurve von der GauB-Form 
sind deutlich zu erkennen (Fig. 6). Der Abstand zwischen den Punkten 
maximaler Steigung hat sich gegentiber Stufe I und Stufe II um etwa 
6 bis 7 GauB verkleinert. 

Fiir die Deutung der Anderung von Kurvenform und Sattigungs- 
verhalten gibt es zwei Méglichkeiten: entweder handelt es sich dabei 
um eine Uberlagerung von 
zwei einzelnen gauBformi- 
gen ESR-Signalen, die 
vom F-Zentrum und el- 
nem seiner Folgezentren 
herrtthren, oder man hat 
es nach wie vor mit der 
Spinresonanz des F-Zen- 
trums allein zu tun, die 
aber nun wegen der An- 

! wesenheit weiterer Gitter- 
50 GauB J stérungen veradndert ist. 
———___, 


Fig. 6. Vergleich der Kurvenformen der ESR-Absorptionskurven Bei der ersten Deutung 


in Stufe I (a) und Stufe V (b). Die Punkte liegen jeweils auf der muB aut Grund des Satti- 
gemessenen Absorptionskurve, die durchgezogene Linie ist die 
GauB-Kurve gleicher Héhe und Halbwertsbreite gungsverhaltens ange- 


nommen werden, daB die 
Relaxationszeit des beteiligten Folgezentrums um ein bis zwei GréBen- 
ordnungen kiirzer ist als die des F-Zentrums. Fiir diese Deutung, die zuerst 
von KAwaAmuRA und IsHIwaTaARI!® gegeben wurde, spricht die Tatsache, 
daB die Abweichungen von der Gaub-Form mit der Starke des H,-Feldes 
zunehmen. Jedoch ist ein Zusammenhang der ESR-Anderung mit der 
Bildung von M-Zentren nach unseren Messungen nicht vorhanden. Die 
Frage nach einer etwaigen Korrelation mit dem Aufbau anderer Folge- 
zentren (Rk, R,, N) bedarf noch einer gesonderten Untersuchung. 
Aus dem Verlauf der Sattigungskurven kann der Sattigungsfaktor 
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und damit die mittlere Relaxationszeit i) berechnet werden?. 

Die Werte in Tabelle 4 sind durch schematische Berechnung des aus 
Fig. 3 entnommenen Sattigungsfaktors entstanden, wobei es fraglich 
ist, ob fiir Stufe IV und V die Angabe von Vers noch sinnvoll ist. 


Hat das M-Zentrum in KCL ein magnetisches Moment ? 349 


Tabelle 1. Anderung dey mittleren Relaxationszeit VB T, bei von Stufe I—V fort- 
schyeitendem Umwandlungsgrad: vgl. Fig. 3. Fehlergrenzen + 10%. Bei den Stufen 


IV und V ist dey erste Wert jeweils an der Stelle H,/\/10 bevechnet, dev zweite an dey 
Stelle H, 


| Stufe I Stufe IT | Stufe III Stufe IV | Stufe V 
— 


l 
Va 8,1 - 1078 sec | 


| 
8,1 - 10-® sec | 2,0 - 10-® sec | 1,5°10° ®sec| 5,4- 107-7 sec 


5 
| | Asi 4 On eisec| 5,0 din” sec 


Der Wert von |) Fa stimmt in Stufe I und Stufe II mit dem von 
Portis!® fiir /-Zentren in KCl angegebenen Wert iiberein. Um hieraus 
die GréBe von 7, und 7; selbst berechnen zu k6nnen, bedarf es noch 
einer zusatzlichen Annahme iiber den Mechanismus der ESR von Farb- 
zentren. Man geht von der Vorstellung aus, daB das Spinsystem keine 
einheitliche Larmor-Frequenz w, besitzt: da das Magnetfeld am Ort des 
Elektrons wegen der verschiedenen Einstellméglichkeiten der Kernspins 
im auBeren H -Feld verschiedene Werte annehmen kann, bildet sich 
eine statistische Verteilung fiir die w, um den Mittelwert w, aus. Spin- 
Spin-Wechselwirkung kann nur zwischen Spins mit gleichem w, statt- 
finden; diese werden jeweils zu einem Spinpaket zusammengefaBt und 
geben Anla8 zu einer Lorentz-formigen ESR-Absorptionskurve der 
Breite 4@m,. Die Gesamtabsorptionskurve mit der Breite Am, entsteht 
demnach als nichtaufgeléste Hyperfeinstruktur aus der Uberlagerung 
der Lorentz-Absorptionskurven sémtlicher voneinander unabhangiger 
Spinpakete. Man spricht daher von inhomogener Verbreiterung, 1m 
Gegensatz zur homogenen Verbreiterung bei Spinsystemen mit ein- 
heitlicher Larmor-Frequenz m,;. Der Verlauf der Sattigungskurven 
gibt AufschluB tiber das Verhaltnis der Halbwertsbreiten 1@;/Awg =a 
(CASTNER”). Wegen 


kann man daraus 7; berechnen. 

Nach diesem Verfahren erhalt man aus Fig. 3, Kurve J, die Werte 
AH, =0,3 GauB, 7,=1,1-1077% sec, und daraus 1,=5,9-10 ‘sec. 
Diese Werte erscheinen allerdings fragwiirdig, da nach Portis’ fiir 
F-Zentren 7, =T, zu erwarten ist. Méglicherweise wird das Ergebnis 
dadurch verfalscht, daB im Bereich der Sattigung unter den Bedin- 
gungen des schnellen Resonanzdurchgangs gewisse Spinpakete kein 
Absorptionssignal liefern!®, wodurch sich auch das Abfallen der Satti- 
gungskurve gegen groBe H,-Werte erklaren wiirde. 


19 Portis, A.M.: Phys. Rev. 104, 584 (1956). 
20 CaSTNER, T.G.: Phys. Rev. 115, 1506 (1959). 
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§ 4. Messung der Spindichte 


Eine eindeutige Zuordnung der gemessenen ESR-Absorptionssignale 
zu einem bestimmten Stérstellentyp erfordert einen quantitativen Ver- 
gleich zwischen der optisch gemessenen Zentrenzahl N,,, und der aus 
den ESR-Signalen zu entnehmenden Zahl Ngsr der beteiligten Spins. 
Der Zusammenhang zwischen Ngsr und einem vom Spektrometer ge- 
messenen Absorptionssignal y’’ H, ist gegeben durch? 


Nido oe eae 20x Ht a SkT [xia 
Tee g2- 2 wi w weg (w — wp) g2+ us TAY Wog (W — Wp) 
(y’’ = Imaginarteil der komplexen Suszeptibilitat; j, = Bohrsches 


Magneton; g(@—,) = Linienform der Absorptionskurve.) Die unter 
der Spinabsorptionskurve liegende Flache ist dann ein eindeutiges MaB 
fiir die Zahl der an dem AbsorptionsprozeB beteiligten Spins. Daraus 
ergibt sich schlieBlich die Spindichte, wenn man durch das Proben- 
volumen dividiert. Die GréBe des Proportionalitatsfaktors ermittelten 
wir experimentell durch eine unter gleichen Versuchsbedingungen vor- 
genommene Vergleichsmessung an pulverisiertem Kupfersulfat CuSQ, - 
5 H,O mit einer bekannten Zahl von absorbierenden Spins. 

Es ist zweckmafig, quantitative Messungen auBerhalb des Satti- 
gungsbereichs der #-Resonanz durchzufiihren, also bei H,-Feldern unter 
0,02 GauB bzw. Dampfungen tiber 30 db. Wir untersuchten Kristalle 
mit zwei verschiedenen /f-Zentren-Konzentrationen. Das _ Proben- 
volumen betrug jeweils (0,23 +0,02) cm’. Vergleicht man die aus den 
ESR-Signalen berechneten Werte der Spindichte nmgsp mit den zuge- 
horigen Werten 1, der F-Zentren-Konzentration vor und nach der teil- 
weisen M-Umwandlung, so findet man 


Tabelle 2. Vergleich dey Dichte nEsr dey absorbievenden Spins mit dey Konzentra- 
tion np dey F-Zentren vor (I) und nach (II) der M-Umwandlung. Fehlergrenzen 
+ 10% 


| NESR np 


I | 2,31:10! cm-3 | 2,4 - 1017 cm 3 


II | 1,18-10!?cem-3 | 1,34 + 101? cm-3 


Es fallt auf, daB die Dichte der absorbierenden Spins nach der 
M-Umwandlung etwas starker zuriickgegangen ist als die Konzentration 
der F-Zentren. Die Abweichungen liegen an der Grenze des Bereichs 
der MeBfehler. Immerhin kann man mit Sicherheit feststellen, daB auch 
nach der M-Umwandlung in ngsp kein M-Anteil enthalten ist. 


21 INGRAM, D.J.E.: Free Radicals. London 1958. 
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§ 5. Dispersionsmessungen 


Der Dispersionsanteil der ESR ist proportional zum Realteil y’ der 
komplexen Suszeptibilitat. Bei inhomogenen verbreiterten Resonanz- 
linien zeichnet sich y’ dadurch aus, daB es auch bei groBer HF-Leistung 
unabhangig von H, bleibt (Portis2), so daB das gemessene Dispersions- 
signal y’H, keinerlei Sattigungserscheinungen zeigt. Es ist daher fiir 
das Studium der ESR von Systemen mit langen Relaxationszeiten be- 
sonders aufschluBreich und wurde schon mehrmals zu Untersuchungen 
der F- und M-Zentren-Resonanz herangezogen (PorTIS, Hype). 
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Fig. 7. ESR-Dispersionskurven von F-Zentren in KCl (StufeI) bei verschiedenen Mikrowellenleistungen; 

a)in Phase mit dem Modulationsfeld H,, cos wt; b) 90° phasenverschoben gegen das Modulationsfeld. np = 

2,7-107cm~*. Verstaérkungsfaktoren: a) 20db: Vy; 30 db: 3V,; 40 db: 9V. b) 20db: 4 Vo; 30 db: 2%; 
40 db: 8V% 


Die von uns durchgefithrten Dispersionsmessungen an KCl ergaben 
folgendes (Fig. 7, Fig. 8): 

1. Bei reinen F-Zentren treten ein mit dem Modulationsfeld H,,cos w,,¢ 
phasengleiches Signal von der Form der differenzierten Dispersionskurve 
und ein um 90° phasenverschobenes gauBférmiges Signal nebeneinander 
auf. Das Intensitaétsverhaltnis der beiden Signale ist eine Funktion 
der H,-Feldstaérke (bei konstantgehaltenem H,, und ,,) und ver- 
schiebt sich mit wachsender Dampfung zugunsten des phasengleichen 
Signals. 


2. Bei teilweiser Umwandlung in M-Zentren geht die F-Zentren- 
konzentration um den Faktor 2 zuriick. Dabei ergeben sich folgende 
relative Anderungen von Héhe und Intensitatsverhaltnis der beiden 
ESR-Signalkomponenten (Tabelle 3): 


22 Portis, A.M.: Phys. Rev. 100, 1219 (1955). 
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Der durchschnittliche Intensitatsverlust stimmt mit dem Riickgang 
der F-Zentren-Konzentration iiberein. 
Dieses Ergebnis la8t sich durch eine Betrachtung des MeBverfahrens 


verstehen: 
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Fig. 8. ESR-Dispersionskurven nach M-Umwandlung (Stufe II) bei verschiedenen Mikrowellenleistungen. 

a) In Phase mit dem Modulationsfeld Hj, cos ®t; b) 90° phasenverschoben gegen das Modulationsfeld. np = 

1,7 ° 1017 cm-%, Verstaérkungsfaktoren: a) 20 db: 2 V,; 30 db: 5 Vo; 40 db: 20 Vy. b) 20db: Vy; 30 db: 4 Vj; 
40 db: 20V, 


Das Verhalten von ESR-Kurven in Absorption und Dispersion unter 
allen méglichen experimentellen Bedingungen folgt im Prinzip aus der 
Theorie der Kerninduktion von BLocu?*. Die spezielle Anwendung der 


Tabelle 3. Relative Anderungen von Hohe und Intensitdtsverhdltnis der 0°- und der 
90°-Komponente des ESR-Dispersionssignals bei F-M-Umwandlung 


Rechnungen von BLocH auf die ESR wurde von Portis™ und WEGER!® 
gegeben. Danach hangt die Gestalt der ESR-Signale zunachst davon ab, 


23 BLocH, F.: Phys. Rev. 70, 460 (1946). 
24 Portis, A.M.: Tech. Note No. 1, Sarah Mellon Scaife Radiation Laborat« ry, 
University of Pittsburgh, 1959. 


Hat das M-Zentrum in KCL ein magnetisches Moment ? 353 


ob man sich innerhalb oder auBerhalb des Bereichs der Sattigung be- 
findet. Die Grenzbedingung hierfiir lautet 


<1  ungesattigt 
y A, - VG 1, bea’ 
Ae sesattigus 


a) AuBerhalb der Sattigung findet man bei unseren Versuchsbe- 
dingungen keine Anomalien der ESR-Signale; insbesondere tritt nur das 
normale Dispersionssignal in Phase mit dem Modulationsfeld H,,cosw,,t 
auf. Bei Verwendung eines phasenempfindlichen Gleichrichters hat 
das Signal die Gestalt der differenzierten Dispersionskurve. Dieser 


Fall ist bei uns oberhalb von etwa 40 db Dampfung verwirklicht 
(s. Fig. 3). 

b) Im Sattigungsbereich sind die Verhaltnisse weniger einfach; denn 
anders als im ungesattigten Fall spielt hier die Geschwindigkeit des 
Resonanzdurchgangs eine ausschlaggebende Rolle: Bei langsamem 
Resonanzdurchgang erhalt man ESR-Signale von derselben Form wie 
unter a), also insbesondere ein normales, mit dem Modulationsfeld 
H,,cosw@,,t phasengleiches Dispersionssignal (Fall 1 nach WEGER?). Bei 
schnellem adiabatischem Resonanzdurchgang dagegen ergibt sich ein 
gegen das Modulationsfeld um 90° phasenverschobenes Dispersionssignal 
von der Form der undifferenzierten Absorptionskurve (Fall 2 nach 
WEGER). 

Eine weitere Komplhkation tritt noch ein, wenn die Bedingung der 
Adiabasie 


an, GH 
yy > oF 


nicht mehr iiberall streng erfiillt ist. Dies ist im allgemeinen dann der 
Fall, wenn dem monoton zu- oder abnehmenden )-Feld eine sinus- 
formige Feldmodulation H,,cosw,,¢ tiberlagert ist: 


H =H,+4,,coso,,t 


H dH, 
aH — UN a= Op ti, 
dt dt 


[,, SM Cdyn Be 


Dann ist also dH/dt nicht mehr konstant. Es kann der Fall eintreten, 
daB die Adiabasie-Bedingung nur fiir einen Teil des Modulationszyklus 
erfiillt ist. Man kann dann den Modulationszyklus nach WEGER™ in 
verschiedene Regionen einteilen (Fall 3 nach WEGER): 


Region I: 
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Langsamer adiabatischer Resonanzdurchgang. Kurvenform: Differen- 
zierte Dispersionskurve, in Phase mit der Modulationsfrequenz. 


Region IT: 


Schneller adiabatischer Resonanzdurchgang. Kurvenform: Undifferen- 
zierte Absorptionskurve, Phasenverschiebung 90° gegen Modulations- 
frequenz. 
Region III: 
1 H, 
yH, ~ dH/dt’ 


Schneller nichtadiabatischer Resonanzdurchgang. Kurvenform: Dif- 
ferenzierte Dispersionskurve, in Phase mit der Modulationsfrequenz. 


Die relative Lange dieser Regionen bestimmt das Intensitatsverhalt- 
nis der zugehérigen Signalkomponenten. 


Bei unseren Versuchen verwendeten wir Kristalle der F-Zentren- 
Konzentration m7 =2,1- 107 cm7%. In der folgenden Tabelle geben wir 
die bei unseren Messungen erreichten Zahlenwerte der in den Grenz- 
bedingungen fiir die drei Regionen vorkommenden charakteristischen 
GroBen an: 


Tabelle 4. Grenzwerte fiiv die Zeitdauer des Resonanzdurchgangs durch ein einzelnes 

Spinpaket in Abhéngigheit von der Dampfung. Min.: Zeitdauer bei schnellster Ande- 

vung des Modulationsfeldes; Max.: Zeitdauer bei langsamster Anderung des Modu- 
lationsfeldes 


@®m=22 400 sec!; Hp» = 3 GauB; aie, = 8,1- 10-® sec 


| 


| 20 db | 30 db 40 db 
| H,=0,02 G H,=0,006 G H,=0,002G 
| | 
H, Min. | fOr AOecisec 481 Omesec Oem Omlisce 
dH| dt 5. 4028 
Max. 9,5 + 1072 sec 2,9 + 1072 sec | 9,5 - 1073 sec 
1 
2,8 - 1078 sec 9,5 - 10-® sec 2,8 - 107* sec 
yA, 


Mit diesen Werten lassen sich die Grenzbedingungen fiir alle drei 
Regionen erfiillen. Damit ergibt sich die Méglichkeit, die beiden Signal- 
komponenten in Fig. 7 und Fig. 8 als Resonanzen des F-Zentrums unter 
verschiedenen experimentellen Bedingungen zu deuten: die 0°-Kompo- 
nente riihrt von den Regionen I und III des Modulationszyklus her, die 
90°-Komponente von Region II. Mit zunehmender Dampfung verlagert 
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sich der Hauptanteil des Modulationszyklus von Region II nach 
Region III, entsprechend geht die relative Intensitaét der 90°-Kom- 
ponente zuriick. Bei 40 db, wo man sich bereits auBerhalb des 
Sattigungsbereichs befindet, verschwinden auch die Anomalien in der 


ESR. 


Eine spezielle Resonanzlinie des M-Zentrums konnte auch bei Dis- 
persionseinstellung nicht festgestellt werden. 


§ 6. Frage nach der Anisotropie 


Die optischen Ubergangsmomente von Farbzentren in Kristallen 
sind richtungsabhangig, da sie durch die Symmetrie der Gitternachbar- 
schaft bestimmt sind. Beim M-Zentrum mit Inversionssymmetrie und 
[110]-Orientierung gibt es zwei verschiedene Werte fiir das Ubergangs- 
moment, von denen jeder Anla® zu einer optischen Absorptionsbande 
gibt: der eine, kleinere, gilt fiir die Richtung der Symmetrieachse, der 
zweite fiir die beiden dazu senkrechten Richtungen. Durch Einstrahlung 
mit polarisiertem Licht ist es nun moglich, die Orientierung der Zentren 
innerhalb der Kristallmatrix zu andern und diejenige Orientierung an- 
zureichern, deren Ubergangsmomente keine oder kleine Komponenten 
in Polarisationsrichtung besitzen. Dies fiihrt zu einem ausgepragten 
Dichroismus, so da man aus dem Absorptionsspektrum und _ sei- 
ner Richtungsabhangigkeit den erreichten Polarisationsgrad ablesen 
kann. 


Bei ESR-Messungen an ausgerichteten M-Zentren geht man von der 
Vorstellung aus, daB die magnetischen Momente ebenso wie die opti- 
schen Ubergangsmomente von der Kristallsymmetrie bestimmt und des- 
halb bei Zentren mit geringerer als kubischer Symmetrie richtungs- 
abhangig sind. Eine stark anisotrope Hyperfeinstruktur fithrt aber 
auch zu einer anisotropen unaufgelésten Hyperfeinstruktur, und man 
erwartet daher eine merkliche Anisotropie des ESR-Signals. 


Die Messungen wurden wiederum bei zwei verschiedenen /-Zentren- 
Konzentrationen in Absorption und Dispersion durchgefiihrt. Die Er- 
gebnisse einer MeBreihe sind in Fig. 9 bis 11 wiedergegeben. Die Héhen 
der optischen M-Absorptionsbanden in den beiden Polarisationsrich- 
tungen verhalten sich wie 5:1, die Probe enthalt also in der einen [110]- 
Richtung fiinfmal mehr Zentren als in der dazu senkrechten. 


Ein Vergleich der ESR in den beiden Richtungen zeigt keine merk- 
lichen Unterschiede der Signalhédhe und des Intensitatsverhaltnisses 
der beiden Dispersionssignalkomponenten. Auch diese Messung gibt 
also keinen Anhaltspunkt fiir die Existenz eines ESR-Signals des 
M-Zentrums. 
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Absonotionskonstante (cr) 


2,50 2,00 7,50 
Photonenenergle (eV) 


Fig. 9. Optisches Absorptionsspektrum eines additiv verfarbten KCl-Kristalls mit polarisierten M-Zentren, 
gemessen bei —190° C 


7006 200b 0° 90° 
\|\ ae \V \/ 
70 db 
“, 50 GauB iy 
(ide , id 50 Gaup 
yo 70? — 
Fig. 10. ESR-Absorptionssignale von Kristallen Fig. 11. ESR-Dispersionssignale von Kristallen 
mit F-Zentren und ausgerichteten M-Zentren bei mit F-Zentren und ausgerichteten M-Zentren bei 
verschiedenen Mikrowellenleistungen. a) M-Zen- 10 db Dampfung und verschiedene Phasenlage des 
tren || Hp -Feld; 0) M-Zentren | 4H,-Feld. Signals. a) M-Zentren || 4)-Feld; 6) M-Zentren 
Verstarkungsfaktoren: 10 db: 2V,; 20 db: Vy 1 Hy-Feld 
§ 7. SchluB8 


Bei systematischen Messungen der Absorptions- und Dispersions- 
signale der ESR von additiv verfarbten KCl-Kristallen mit verschiedener 
Farbzentrenkonzentration wurde versucht, eine einwandfreie Zuordnung 
der gefundenen Resonanzlinien zu den im Kristall optisch nachgewiesenen 
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Zentrenarten zu geben. Den gréBten Teil der Messungen nahm dabei 
die Frage nach einem ESR-Signal des M-Zentrums in Anspruch, zu der 
schon von verschiedenen Autoren!?“4 Messungen vorlagen. Die Mes- 
sungen wurden in Absorption und Dispersion vor und nach der optischen 
F-M-Umwandlung, sowie an ausgerichteten M-Zentren durchgefiihrt. 
In keinem Fall konnte jedoch ein merkliches ESR-Signal des M-Zen- 
trums nachgewlesen werden. 


Fiir das Fehlen eines Spinresonanzsignals von einem paramagneti- 
schen Stérzentrum sind mehrere Ursachen denkbar: 


1. Das Resonanzsignal ist so niedrig, daB zu seinem Nachweis die 
Empfindlichkeit der MeBanordnung nicht ausreicht; die Grenze der 
Nachweisempfindlichkeit unserer MeBapparatur laBt sich an Hand der 
aufgenommenen MefSkurven abschatzen. Danach betraégt die Mindest- 
anzahl der nachweisbaren Spins bei fehlender Dampfung, d.h. maximaler 
HF-Leistung 


Nnin © 2 - 10!2 - AH Spins/GauB. 


Durch Einstrahlung in die F-Bande werden die F-Zentren zu etwa 30% 
abgebaut. Nimmt man an, daB sie dabei quantitativ in M-Zentren 
umgewandelt werden, so enthielten unsere Proben durchschnittlich etwa 
N 2-10! M-Zentren. Demnach miiBte bei 30 db die Linienbreite 
des M-Zentren-Signals gr6Ber als 500 Gau8B sein, um seinen Nachweis 
unmoéglich zu machen. Eine Abschatzung der Linienbreite des fiir das 
Seitz-Knoxsche Modell zu erwartenden Signals ist méglich, fithrt aber 
zu einem Wert, der keinesfalls gréBer ist als beim F-Zentrum. 


2. Der g-Faktor des M-Zentrums ist stark verschieden von dem 
Wert ~2,0 des freien Elektrons, so daB das Resonanzsignal weit von 
dem Signal des F-Zentrums entfernt liegen miiBte. Um dies nachzu- 
priifen, veranderten wir das -Feld tiber einen Bereich von fast 
2000 GauB, ohne da dabei ein Resonanzsignal festzustellen war. 
Auch diese Erklarungsméglichkeit trifft daher fiir das M-Zentrum 
nicht zu. 


Auch Sattigungserscheinungen auf Grund langer Relaxationszeiten 
kénnen fiir das Fehlen der Spinresonanz nicht verantwortlich gemacht 
werden, da sie sich nur auf das Absorptionssignal auswirken und bei 
Dispersionsmessungen keine Rolle spielen. Aus all diesen Griinden kann 
mit groBer Wahrscheinlichkeit der SchluB gezogen werden, daB das 
M-Zentrum diamagnetisch ist. Ein Diamagnetismus des M-Zentrums 
ist in dem Modell von vAN Doorn-HAVEN” und Pick gut verstandlich, 
wenn man annimmt, daB die Spins zweier in benachbarten Anionen- 
liicken lokalisierten Elektronen entgegengesetzt orientiert sind. 

24* 


358 H. Gross: Hat das M-Zentrum in KCL ein magnetisches Moment ? 


Zusatz bei der Korrektur: Uber einige Ergebnisse der vorliegenden 
Arbeit wurde bereits kurz berichtet: H. Gross und H.C. Wo rr, Natur- 
wissenschaften 48 (1961). Nach AbschluB der Arbeit verdffentlichte 
Messungen von E. SoNDER [Bull. Amer. Phys. Soc. 2, 114 (1961)] und 
W.E. Bron und R.S. TitLE [Bull. Amer. Phys. Soc. 2, 113 (1961)], 
der ESR von M-Zentren stimmen mit unseren Messungen tiberein. 


Herrn Professor H. Pick, der in groBztigiger Weise die Durchfiithrung dieser 
Arbeit am II. Physikalischen Institut der Technischen Hochschule Stuttgart er- 
mdglichte, bin ich fiir sein forderndes Interesse und fiir viele ntitzliche Hinweise zu 
groBem Dank verpflichtet. 

Mein besonderer Dank gilt ferner Herrn Dr. H.C. Wo tr fiir seine stete Anteil- 
nahme am Fortgang der Arbeit, sowie fiir zahlreiche wertvolle Diskussionen und 
Anregungen. 

Die Untersuchungen erfolgten mit Unterstiitzung der Deutschen Forschungs- 
gemeinschaft. 
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Phanomenologische Betrachtung zur 
Photon-Elektron-Wechselwirkung in einem Plasma 
Von 
HEINRICH HorA*® und HENNING MULLER 
Mit 1 Figur im Text 


(Eingegangen am 24. Mai 1961) 


The question at stake is, whether a simple physical connection may be found be- 
tween Richardson equation for thermionic emission on the one hand, and Richard- 
son equation for photoelectric emission on the other hand. The proposition of such 
a connection is based on the following supposition: that electrons are not only 
elements of a (Fermi-Dirac-) statistical ensemble and, as such, cause thermionic 
phenomena; but that they can also interact with a radiation field, thereby causing 
an additional emission current, according to Richardson (photoelectric) equation. — 
It is shown in detail that the current emitted from a metal of 2000 °K is determined 
by the complete radiation of this metal only to a very slight degree. It is then 
estimated however, that within temperatures of some million degrees Kelvin the 
excitation of electrons caused by complete radiation will be much greater than that 
caused by interaction. 


1. Einleitung 


Fiir die Vorgange, die sich in einem Hochtemperaturplasma ab- 
spielen, ist der mechanische Druck der geladenen Teilchen, insbesondere 
der Elektronen, von Bedeutung; es ist bekannt, daB dabei ihre Wechsel- 
wirkung mit dem elektromagnetischen Felde der Temperaturstrahlung? 
nicht vernachlassigbar zu sein braucht. Ziel der folgenden Betrach- 
tungen ist in erster Linie eine Abschatzung der Temperatur, vor der ab 
diese Wechselwirkung fiir die Elektronen von Bedeutung wird. — Zu- 
nachst werden die Richardson-Dushmansche Formel fiir die Gliih- 
emission und die sog. lichtelektrische Richardsonsche Gleichung einander 
gegentibergestellt, wobei die Diskussion sich weniger auf mathematische 
Fragen als vielmehr auf die zugrunde gelegten physikalischen Voraus- 
setzungen bezieht und deren Unterschiede klarzumachen versucht. Das 
ist insofern nicht ganz leicht, als die lichtelektrische Richardson-Gleichung 
ihre Entstehung einer unzutreffenden Analogie mit dem Gliihemissions- 
prozeB verdankt, spater experimentell in ihren wesentlichen Eigen- 
schaften bestatigt wurde, eigentlich jedoch einen ganz anderen ProzeB 


* Nun bei IBM-Laboratorien, Béblingen/Wirtt. 
1 RosenBRUCH, M.N., and N. RostocKer: UN Peacefull Uses of Atomic 


Energy, Geneve 1958, Vol. 32, p. 144. 
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beschreibt. Die Schwierigkeiten, die dem Verstandnis der lichtelektri- 
schen Richardson-Gleichung entgegenstehen, wurden erwahnt unter 
anderem von HERRING und NicHors?, die auch eine Zusammenstellung 
der diese Frage betreffenden Literatur geben. 


2. Die gliithelektrische und lichtelektrische Richardson-Gleichung 


Zuniichst zur Richardson-Dushman-Gleichung fiir den Glithemissions- 
strom. — Wenn man den Druck einer Anzahl von Teilchen bestimmen 
will, die miteinander in verlustfreier Wechselwirkung stehen, so kann 
man ihn im Gleichgewicht, ohne Kenntnis der Einzelprozesse, statistisch 
aus dem Impuls ermitteln, den die Teilchen auf ein beliebig orientiertes 
Flachenelement (einseitig) iibertragen. Hat im besonderen der Rand des 
in Rede stehenden Systems die Eigenschaft, da Teilchen durchgelassen 
werden, deren Impulse (genauer: fiir die Normalkomponente des Im- 
pulses) einen bestimmten Wert iibersteigt, und daB Teilchen mit ge- 
ringerem Normalimpuls reflektiert werden, so kann man den durch die 
Oberflache austretenden Teilchenstrom berechnen. Schreibt man fiir die 
Gesamtenergie der geladenen Teilchen einen bestimmten, durch eine 
Temperatur T gegebenen Wert und fiir die Energieverteilung im Inneren 
des betrachteten Systems fiir den Fall der Entartung eine Fermi-Dirac- 
Statistik vor, so ergibt sich fiir den Teilchenstrom (besser: fiir den 
Ladungsstrom) unter den iiblichen Voraussetzungen die Gleichung*# 

_ Wa-W; 
Ty =A,T?e  #T  (W,>>RT) 
2 (1) 
=AyTve ar “W-CRI). 


Es werde eine Gesamtheit von Elektronen der Ladung e und der Masse m 
ins Auge gefaBt; in diesem Fall liefert die Theorie fiir die Konstanten 


Accs ADT 5 pane|/ k (2) 


2m 


und das Entartungskriterium W,*>kT kann in der Form geschrieben 
werden 


nh? > (2mkT)3. 


Die zweite der Gln. (1) entspricht dem nichtentarteten (Boltzmannschen) 
Fall. W, bedeutet die von einem Elektron beim Durchtritt durch die 
Randflache zu leistende (,,wahre‘‘) Arbeit, W, ist das thermodynamische 


2? HERRING, C., and M.H. Nicots: Rev. Mod. Phys. 21, 266 (1949). 

3 NorDHEIM, L.: Z. Physik 46, 833 (1928). — SOMMERFELD, A.: Z. Physik 47, 
1 (1928). 

4 SOMMERFELD-BETHE: Elektronentheorie der Metalle. Berlin 1933. [In Hand- 
buch der Physik, Bd. 24 Teil IT. 
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Potential pro Elektron, W,—W, die (,,effektive‘‘) Austrittsarbeit. 
h und k sind Plancksche und Boltzmannsche Konstante, » bedeutet die 
Anzahl der Elektronen pro Volumeneinheit. (1) beschreibt also beispiels- 
weise den ProzeB der thermischen Emission freier Elektronen aus einem 
Metall, wie er bis zu Temperaturen von einigen tausend Grad Kelvin 
me8bar ist. Die noétigen Voraussetzungen werden auch zutreffen, wenn 
das Metall in Form eines Plasmas bei hohen Temperaturen vorliegt, so- 
lange man davon ausgeht — wie man es iiblicherweise stillschweigend 
tut —, daB die Elektronen durch die Fermi-Statistik zureichend be- 
schrieben werden. Uber die durch statistische Betrachtung nicht im 
einzelnen erfaBten, zur Herbeifiihrung eines Gleichgewichtszustandes 
natiirlich notwendigen Wechselwirkungen braucht man einerseits keine 
bestimmten Annahmen zu machen; dennoch ist andererseits diejenige 
Eigenschaft der Elektronen, welche einen Energieaustausch mit der von 
ihnen unabhangigen elektromagnetischen Hohlraumstrahlung verursacht 
— wie es uns scheint und hier zur Diskussion gestellt sein mége — dazu 
geeignet, eine vorbehaltlose Beschreibung durch das gleichsam naive 
statistische Modell in Frage zu stellen. Die Koppelung der Elektronen 
mit dem Photonengas der Hohlraumstrahlung, welches natiirlich eine 
andere Energieverteilung hat, kann offenbar eine von der Fermi-Dirac- 
schen abweichende Verteilungsfunktion bewirken und bedeutet, daB 
nicht ausschheBlich die Wechselwirkung der Elektronen untereinander 
ihr Gleichgewicht bestimmt. 

Nun zur lichtelektrischen Richardson-Gleichung. — Bei seinen Uber- 
legungen iiber den ProzeB der Gliithemission fragte RICHARDSON nach 
deren Ursache. Durch die klassische Statistik des Elektronengases allein 
war das Verdampfen der Teilchen schon qualitativ bestimmt, und es 
schien nicht sinnvoll, dariiber hinaus noch Einzelheiten des Emissions- 
prozesses zu suchen. Dennoch kam RicHARpsoN auf den Gedanken’®, 
daB die in dem heiBen Metall vorhandene Hohlraumstrahlung zufolge 
lichtelektrischer Wechselwirkung als einzige Ursache fiir die Elektronen- 
emission in Betracht komme. RICHARDSON folgerte weiter: wenn man 
in einem kalten Metall der Temperatur # die Hohlraumstrahlung einer 
bestimmten hohen Temperatur 7>>#@ einwirken laBt, dann mu der 
Zustand des Gleichgewichts durch denselben Effekt charakterisiert sein 
wie im Fall der Gliihemission. Davon angeregt hat WiILson® die Photo- 
emission aus einem Metall bei Einwirkung einer Hohlraumstrahlung in 
Abhangigkcit von deren Temperatur gemessen und fand in der Tat ein 
Gesetz von der Form der Gl. (1). Der Verlauf der Exponentialfunktion 
war deutlich ausgepragt, und der Exponent entsprach der lichtelektri- 
schen Grenzfrequenz. Uber den Faktor 7’ und insbesondere iiber den 


5 RICHARDSON, O.W.: Phil. Mag. 23, 594 (1912). 
6 WiILsoNn, W.: Proc. Roy. Soc. Lond. A 93, 359 (1917). 
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Exponenten 7 konnte auf Grund der Messungen nichts Entscheidendes 
ausgesagt werden: bemerkenswert war jedoch, da8 der Betrag des Emis- 
sionsstromes viele Zehnerpotenzen kleiner war als bei entsprechenden 
Thermoemissionsmessungen. Dieser Umstand weckte seinerzeit keine 
allzugroBen Bedenken, da man aus gliihelektrischen Messungen, bei 
denen sich stets dieselbe Mengenkonstante hatte ergeben sollen, auch schon 
um mehrere Zehnerpotenzen streuende Werte gefunden hatte. Die licht- 
elektrische Richardson-Gleichung wurde spater noch einigemal verifi- 
ziert?. SUHRMANN versuchte dies’, indem er nicht die lichtelektrische 
Gesamtemission maB, sondern die spektrale Verteilung der Empfindlich- 
keit E(v). Unter der Voraussetzung des Planckschen Strahlungsgesetzes 
fiir die Verteilung der in der Temperaturstrahlung enthaltenen Energie 
ergibt sich fiir die lichtelektrische Gesamtemission 


[oe) 


hy? 
dos bie erage (3) 
bas 1] 
; 


Wenn dem Photostrom hinsichtlich seiner Temperaturabhangigkeit eine 
Form nach Gl. (1) gegeben wird, so kénnen durch die Integration (3) 
gemaB 


Ww io) 
Ip, =M, T’e #T =f E(x) fv, T) dy (4) 
0 


Austrittsarbeit und Mengenkonstante fiir das untersuchte Metall be- 
stimmt werden. — Anhaltspunkte fiir die Form der lichtelektrischen 
Richardson-Gleichung versuchte ferner BECKER® zu erhalten, indem er 
fiir die spektrale Empfindlichkeit der Kathode eine allgemeine Form 
annahm. BECKER lef sich dabei von der Vorstellung leiten, da8 nach 
dem Augenschein der damaligen Messungen hierfiir ein parabolischer 
Verlauf dritten oder vierten Grades anzunehmen war. Entsprechend 
ergab sich dann fiir den Exponenten 7 in (4) der Wert 3 bzw. 4. 


3. Zur Begriindung der lichtelektrischen Richardson-Gleichung 


Nachdem auf diese Weise eine gewisse Unsicherheit eingetreten war, 
ob iiberhaupt ein mehr als formaler Zusammenhang zwischen den licht- 
elektrischen und den gliihelektrischen Erscheinungen besteht, entstand 
die Frage nach einer theoretischen Begriindung fiir die lichtelektrische 
Richardson-Gleichung. Man kann natiirlich eine Theorie erhalten, wenn 
man — wie BECKER — Annahmen iiber die spektrale Verteilung der 
Empfindlichkeit macht. Man kann aber andererseits auch — und damit 


7 Roy, S.C.: Proc. Roy. Soc. Lond. A 112, 599 (1926). 
* SUHRMANN, R.: Z. Physik 33, 63 (1925); 54, 99 (1929). 
° BECKER, A.: Ann. Phys. (4) 78, 83 (1925); (5) 2, 249 (1929). 
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werden die Verhaltnisse itbersichtlicher — die Quantenausbeute Qiv) — 
Zahl der emittierten Elektronen/Zahl der absorbierten Lichtquenten aus 
einem Frequenzbereich Ay — der Photokathoden zugrunde legen, womit 
man nicht nur den parabolischen Verlauf der spektralen Verteilung fiir 
die Quantenausbeute nahe der Grenzfrequenz, sondern auch das be- 
kannte Verhalten der Verteilungskurve fiir groBe Photoenergien aus- 
nutzen kann. Das Plancksche Strahlungsgesetz muB dann auf die Zahl 
der Photonen umgerechnet werden, und man erhalt an Stelle von (3) 
und (4) 


~ 2 Nv 
| Q(r) - = - dy = MOT e ur. (5) 
< 2 (er 1] 


0 


Wenn man in der linken Seite von Gl. (5) neben dem Planckschen 
Strahlungsgesetz fiir Q(v) allein die Eigenschaft voraussetzt, daB Q(v) 
unterhalb der Grenzfrequenz vy verschwindet und oberhalb der Grenz- 
frequenz gr6éBer als Null und beschrankt ist, so kann man damit die rechte 
Seite von Gl. (5), d.h. die lichtelektrische Richardson-Gleichung theo- 
retisch begriinden; denn es folgt mit diesen Voraussetzungen durch Aus- 
rechnung des Integrals in Gl. (5) die Form mit der Mengenkonstante M,, 
dem Faktor 7’ mit y =3 und dem Exponentialfaktor mit der (effektiven) 
Austrittsarbeit hv im Zahler des Exponenten™. Halt man diese Form fiir 
den Ausdruck (4) fest und berechnet nun umgekehrt Q(v) als Lésung 
einer Integralgleichung, so erhalt man — bei entsprechend anderer 
Schreibweise der fritheren Rechnung?® —, wenn man den Index 3 bei M 


unterdriickt: », 
0 “Tins v=, 


Q(v) ae ews tema (6) 
Bemerkenswert ist, daB der so erhaltene Zusammenhang fiir die spektrale 
Verteilung der Quantenausbeute von Photokathoden, grob gesehen, den 
an Halbleiterphotokathoden gemessenen Verlauf wiedergibt (fiir Cs,Sb 
vel. ©) und auch das Verhalten von Alkalihalogeniden™ und Metallen™ 
(im fernen UV) einigermafen richtig darstellt. — Fiir den Fall, daB man 
mit der Photoemission aus verschiedenen Bindungsniveaus der Elektro- 
nen rechnen mu, was unterschiedlichen Grenzfrequenzen entspricht, 
kann man die Kurve der spektralen Verteilung fiir die Quantenausbeute 
in Komponenten zerlegen und erhalt so eine verallgemeinerte Form der 
lichtelektrischen Richardson-Gleichung ™. 


10 G6rticH, P., H. Hora u. W. MackE: Jenaer Jahrbuch 1957, S. 91. — Exp. 
Techn. Phys. 5, 217 (1957). 

11 Pyitiep, H.R., and E.A. Tarr: J. Phys. Chem. Solids 1, 159 (1956). — 
DART, HyA.; J). Phys. Chem: Solids’ 3,717(1957): 
12 G6rLIcH, P., u. H. Hora: Optik 15, 116 (1958). 
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Aus (6) kann man die Mengenkonstante ausrechnen, wenn man be- 
riicksichtigt, daB die Quantenausbeute fiir hohe Frequenzen gegen + 
geht’. Man erhalt 


M =3,16-10-® Amp/Grad cm. (7) 


Vorausgesetzt ist dabei, da® ein Element der Kathodenoberflache seine 
Strahlung aus einem Raumwinkel AQ =22 empfangt; bei kleineren 422 
ist eine entsprechende Reduktion vorzunehmen. — Aus den Messungen 
von SUHRMANN 8 ergibt sich 
ebenfalls unter Beriicksich- 
careers| tigung des Raumwinkels 
AQ =2x aus dem Kurven- 
verlauf nahe 1000°K fiir 
ein T3-Gesetz eine Mengen- 
konstante M nach Gl. (4) 


Mom 2 i 
410° Amp/Grad*em*, 


o-*-' 


eel 


was verglichen mit der sonst 

festzustellenden Streuung 

gemessener und _berech- 

neter Werte von M im Falle 

der Gliihemission verhalt- 

12 2 28 36 4* nismaBig gut mit (7) iiber- 
Photonenenergle (eV) fee a 


Fig. 1. Spektrale Verteilung fiir die Quantenausbeute einer Der Vergleich der Mes- 
{Cs] NazKs_zSb-Photokathode. Me8punkte nach Spicer}%, 


Kurve nach Gl. (6) mit (7) und dem Parameter h»,=1,4 eV sungen an einer Multialkali- 

kathode nach SPICER!*14 
mit einer berechneten Kurve (hv) =1,4 eV) ist in Fig. 1 wiedergegeben. 
Der quadratische Anstieg von Q(v) nahe der Grenzfrequenz steht tibrigens 
auch mit dem Ergebnis der Fowlerschen Theorie! in Ubereinstimmung. 


Quantenausbeure (Elektronen/Phoron) 


4. Folgerungen 


Trotz des gemeinsamen geschichtlichen Ursprungs von Richardson- 
Dushman-Gleichung und lichtelektrischer Richardson-Gleichung ist 
vielleicht mit der hier vorgetragenen Betrachtung klar geworden, da8 
ein Unterschied zwischen beiden Formulierungen besteht, der sich kurz 
so kennzeichnen 1a8t: fiir hohe Temperaturen — hoch in dem Sinn, da8 


18 Spicer, W.E.: Phys. Rev. 112, 114 (1958). 


14 FRISCHMUTH-HOFFMANN, G., P. GOrRLIcH u. H. Hora: Z. Naturforsch. 15a, 
1018 (1960). 


15 FowLER, R.H.: Phys. Rev. 33, 45 (1931). 
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der in beiden Formeln dann gleiche Exponentialfaktor nahezu 1 ist — 
fihren die Elektronen — gewissermaBen sich selbst iiberlassen — ent- 
sprechend der Statistik zu einem Ansteigen des Emissionsstromes gemaB 
einem T?-Gesetz, wahrend ihre Anregung durch die schwarze Strahlung 
wegen des Anstieges der Photonenkonzentration nach einem T?-Gesetz 
(Stefan-Boltzmann-Gesetz™) entsprechend zu einem T?-Anstieg des 
Emissionsstromes fiihrt. Noch einmal, anders und deutlicher formuliert: 
Dem Elektronengas, fiir sich allein betrachtet, entspricht oberhalb der 
Entartungstemperatur ein Ansteigen des Emissionsstromes gemaB T°. 
Die Verteilung der Elektronen auf die Energieskala ist durch das Modell 
der Boltzmann-Statistik bestimmt. Andererseits ist aber zu bedenken, 
daB die (zunachst abgeschlossen gedachte) Elektronengesamtheit Energie 
aus der durch die Temperatur T bestimmten Hohlraumstrahlung be- 
zieht, wobei der Austauschmechanismus zunachst einmal gar nicht dis- 
kutiert zu werden braucht. Da die Photonenkonzentration einem 
T*-Gesetz folgt!®, wird man mithin annehmen miissen, da auch der 
Emissionsstrom bei hinreichend hohen Temperaturen mit der 3. Potenz 
von T ansteigt. Es iiberwiegt hier also der Anteil, der durch die Wechsel- 
wirkung des Elektronengases mit der Hohlraumstrahlung bestimmt 
ist. — Eine einheitlche quantenstatistische Beschreibung des Systems 
Elektronengas-Strahlungsfeld ist mit einfachen Hilfsmitteln offenbar 
nicht zu erreichen. Man kénnte zwar an eine Verwendung der von 
GENTILE?* diskutierten intermediaren Statistik denken und ein einheit- 
liches ,,Eigenvolumen“ der Teilchen im Phasenraum einzufiihren ver- 
suchen — doch diirfte man nicht iibersehen, daB eine solche Beschreibung 
nur formalen Charakter haben kénnte, da physikalisch entscheidend 
nicht das ,,Eigenvolumen“ oder im Zusammenhang damit die maximale 
Besetzungszahl einer Zelle im Phasenraum ist, sondern das Symmetrie- 
verhalten der Eigenfunktion des Systems. Da dieses Symmetrieverhalten 
bei gleichartigen Teilchen aber nur durch die Attribute ,,ssymmetrisch” 
oder ,,antimetrisch‘‘ gekennzeichnet werden, mithin das ,,Eigenvolumen* 
der Teilchen im Phasenraum nur die Werte 1 und —1!”18 annehmen 
kann, entfallt schon darum die Méglichkeit einer physikalisch be- 
griindbaren, d.h. mehr als formalen Beschreibung des Systems Elek- 
tronengas-Strahlungsfeld mit Hilfe einer einheitlichen (intermediaren) 
Statistik. 

Die Vorstellung, daB das Elektronengas im Metall einmal gewisser- 
maBen sich selbst iiberlassen AnlaB zu einem Emissionsstrom gibt und 
zum anderen als Folge der Wechselwirkung mit einem Strahlungsfeld zu 
einem zusitzlichen Emissionseffekt fiihrt, konnte die Annahme nahelegen, 


me GENTILE: Nuovo Cim. Ann. 17, (10) (1940). 
1? BRILLOUIN: Quantenstatistik. Berlin 1931. 
18 MULLER, H: Ann. Phys. 7, (420) (1950). 
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da®B sich der emittierte Gesamtstrom additiv gemaB 
de? ee (9) 


aus einem Anteil 7,;, welcher ohne Mitwirkung eines Strahlungsfeldes 
zustande kommt, und aus einem Anteil J,, zusammensetzt, welcher 
bestimmt ist durch die Einwirkung eines Hohlraumstrahlungsfeldes der 
Temperatur 7, wobei man fiir diesen letzten Anteil das Doppelte des 
Stromes annehmen kann, den gemaB (4) die aus dem Halbraum tiber der 
(kalten) Kathode einfallende, der gleichen Temperatur T entsprechende 
Strahlung veranlaBt. — Wegen des verschieden starken Ansteigens der 
beiden Anteile Z,, und /,, mit der Temperatur wird man ein T angeben 
k6nnen, bei dem die Emissionskomponenten gleich sind, und zwar er- 
mittelt man dieses T durch Vergleich von (1), (4) und (7); es liegt in der 
GroBenordnung von 10° °K. Andererseits ist die lichtelektrische Kom- 
ponente J,,, fiir ein T = 2000° K, wie an anderer Stelle bereits festgestellt 
wurde’, wesentlich, und zwar etwa 10’mal kleiner als J,;. 

Die Unsicherheit der erhaltenen Ergebnisse scheint nicht allein darin 
zu liegen, daB ganz bewuBt von einfachsten Vorstellungen ausgegangen 
wurde, sondern es werden sicherlich auch die vorgetragenen Uberlegun- 
gen iiber den Zusammenhang zwischen Richardson-Gleichung und lcht- 
elektrischer Richardson-Gleichung noch einer eingehenderen und aus- 
gereifteren Interpretation bediirfen, wenn sich der skizzierte Weg iiber- 
haupt als richtig erweisen sollte. Das Ziel, einen Anhaltspunkt dafiir 
zu bekommen, von welchen Temperaturen an die Wechselwirkung der 
Hohlraumstrahlung mit den Elektronen eines Plasmas entscheidend ins 
Gewicht fallt, erscheint jedoch so interessant, daB die vorstehenden 
Gedankengange mit allen entsprechenden Bedenken vorbehaltlich einer 
weiteren Diskussion einmal festgehalten werden sollten. 


Zu einer Reihe der hier dargestellten Gedanken wurde einer der Verfasser (H. H.) 
durch kritische Bemerkungen im Anschlu8 an einen Vortrag!® angeregt. 


9 GorticH, P., u. H. Hora: Vortrag auf der Arbeitstagg. ,,Festkérperphysik 
und Physik der Leuchtstoffe‘‘ Erfurt, Oktober 1957. 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Miinchen 


Uber den Einflu8 elektrolytischer Wasserstoff beladung 
auf die Magnetisierung von Nickel 


Von 
HERMANN Jou. BAUER und ELMAR SCHMIDBAUER 
Mit § Figuren im Text 
(Eingegangen am 5. Juni 1961) 
Die elektrolytische Beladung von Nickel mit Wasserstoff bis zu einer Anreicherung 
von ca. 0,7 Atomen H auf 1 Atom Ni fiihrt zu einer starken Verformung der ferro- 
magnetischen Hysterese und einem erheblichen Riickgang der Sattigungsmagneti- 


sierung. Mit der bereits unterhalb der Zimmertemperatur erfolgenden Desorption 
des Wasserstoffs nimmt der Ferromagnetismus wieder zu. 


Wie bereits mitgeteilt wurde!, kann elektrolytisch abgeschiedener 
Wasserstoff die Magnetisierung von kompaktem Nickel praktisch zum 
Verschwinden bringen, wenn man sich eines Beladungsverfahrens nach 
BARANOWSKI und SMIALOWSKI? bedient und Nickel in Schwefelsaure mit 
einem Zusatz von Thioharnstoff kathodisch mit Wasserstoff beladt. Die 
durch dieses Beladungsverfahren moégliche Anreicherung bis zu etwa 
0,7 AtomenWasserstoff auf 1 Atom Nickel iibertrifft die durch Beladung 
aus der Gasphase erreichbare Konzentration um das 10!-fache und fiihrt 
nach JANKO?® zu einer Gitteraufweitung bis zu 6%. — Eine derartig 
starke Wasserstoffanreicherung war bisher nur bei Palladium méglich?. 

Eine Beeinflussung der Magnetisierung durch Wasserstoffadsorption 
an feinsten Nickelkérnern bzw. an superparamagnetischem Nickel ist 
schon langer bekannt. Dabei sind die Oberflachen im Verhaltnis zum 
Volumen so groB, daB durch Anlagerung von 1 Atom Wasserstoff pro 
Nickelatom der Oberflache ein deutlicher Sdattigungsriickgang fest- 
gestellt werden konnte®. In diesem Zusammenhang ist das Raney- 
et Bauer, H.J., u. E. ScomrpBAvER: Naturwissenschaften 11, 425 (1961). 

2 BaRANOWSKI, B., and M. SmIaLowskr: Intern. J. Phys. Chem. Solids 12, 
206 (1959); — Bull. Acad. Pol. Sci., Sér. sci. chim. 7, 663 (1959). — BARANOwSKI, B. : 
Bull. Acad. Pol. Sci., Sér. sci. chim. 7, 887, 891, 897, 907 (1959). 


3 Janxo, A.: Naturwissenschaften 10, 225 (1960). 

4 NIKURADSE, A., u. R. UtpricH: Das Zweistoffsystem Gas-Metall, S. 104 ff. 
Miinchen: Oldenburg 1950. 

5 BROEDER, J. J., L.L. vAN REIJEN et A.R. KorswaGEn: J. Chim. physique 
Physico-chim. biol. 54, 37 (1957). — Dietz, R.E., and P.W. SELwoop: J. Appl. 
Phys. 30, 30S, 101 S (1959). — SELwoop, P.W.: Chemisorption on superpara- 
magnetic nickel. In: Structure and Properties of thin Films (C. A. NEUGEBAUER, 
J.B. Newkirk, D.A. Vermityea), S.490. New York and London: J. Wiley & 
Sons, Inc. 1959. 
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Nickel zu erwihnen, das auf Grund einer kiinstlich erzeugten Porositat 
ein betradchtliches Aufnahmevermogen fiir Wasserstoff zeigt. Auch in 
diesem Fall ist eine Senkung der Magnetisierung durch Wasserstoff be- 
obachtet worden; eine Gitteraufweitung wurde dabei nicht bemerkt®. 

Altere Arbeiten verweisen auf einen mehr oder weniger reversiblen 
Einflu8 kathodisch abgeschiedenen Wasserstoffs auf die Magnetisierung 
des Eisens’. 

An Nickel ist uns eine dem oben erwahnten magnetischen Volumen- 
effekt entsprechende Erscheinung durch Einlagerung von Wasserstoff, 
sei es kathodisch, sei es aus der 
Gasphase, bisher nicht bekannt- 
balistisches geworden. Im folgenden seien 
Galvanomerer é 

Versuchsanordnung und weitere 
MeBergebnisse mitgeteilt. 


Induktions- 
norma! 


1. Versuchsanordnung 


Zur Untersuchung des Effek- 
tes an 6 yu dicken Walznickel- 
folien von Heraeus* benutzten 
wir folgende ballistische Kom- 
pensationsmethode: Zwei sym- 
metrische entgegengesetzt ge- 
schaltete Induktionsspulen wa- 
Feldspule ren zur genaueren Abgleichung 

mit einer Variometerspule, zur 

Eichung des Systems mit der 

Primarspule einer Gegeninduk- 

tivitat und schlieBlich mit einem 

ballistischen Galvanometer in 

Reihe geschaltet (Fig.1). Die 
Induktionsspulen und die Vario- 

meterspule befanden sich in 

Fig. 1. Schema der MeBanordnung einer wassergekiihlten Feldspule 

(100 Oe/A). In die eine der In- 

duktionsspulen wurde leicht auswechselbar die an einer Glasleiter 
befestigte Nickelfolie eingefiihrt. Die Probe konnte der Feldspule 
entnommen und im Elektrolysebad (1 n H,SO, mit 0,2 g/Liter Thioharn- 


“ 
WO 


SAPS 


XS 


* Messungen der ferromagnetischen Widerstandsanomalie dieser Folien, die wir 
Fraulein E. LANGER verdanken, weisen durch die normale Lage ihrer Curie-Tempe- 
ratur (354° C) auf einen ausreichenden Reinheitsgrad hin. 

° Koxgs, R.J., and P.H. Emmett: J. Amer. Chem. Soc. 81, 5032 (1959). 

? KAUFMANN, W., u. W. MEIER: Phys. Z. 12, 513532 (1911). — Reber, R.K.: 
Physics 5, 297301 (1934). 
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stoff und Platinanode) beladen werden. Wenn nicht anders vermerkt, 
betrug die Beladungszeit bei einer Stromdichte von 20 mA/cm? 14 Std 
und die MeBtemperatur 12,5 +0,5° C. 


2. MeBergebnisse und Diskussion 


In Fig. 2 sind zwischen 0 und 2770 Oe gemessene absteigende Hyste- 
reseaste der Nickelfolie gezeigt. Kurve 0 gibt den unbeladenen Zustand 


Z/. Ls, unbeladen 
70 : _-—O-* 
OS 
0 


0 500 7000 = 1500 = 2000 ~—-2500 2770 H{0e) 


Fig. 2. Absteigende Hysteresedste einer 6 y« dicken Nickelfolie. Kurve 0: Magnetisierung vor der Beladung. 
Kurve 1—9: Magnetisierung 31/, min bis 34 Tage nach Beladung mit Wasserstoff. Nach 3 Std Erwarmung 
auf Zimmertemperatur. (Js, ist die auf das Feld 0 extrapolierte Sattigungsmagnetisierung) 


wieder, Kurve 7 die Magnetisierung 31/, min nach Beendigung der Be- 
ladung. Die Magnetisierung ist durch die Beladung auf etwa 4/19) der 
Magnetisierung der unbeladenen Probe abgesunken. Die iibrigen Kurven 
zeigen das Wiedererstehen der Magnetisierung im Laufe der Zeit mit 
zanehmender Entgasung. Nach 61/, Std ist ein Endzustand erreicht 
(Kurve 9), der hinsichtlich der Sattigung auch nach einem Monat be- 
stehen bleibt und nur etwa 2% unter der Sattigung der unbeladenen 
Probe lhegt. 


Die Remanenz macht den zeitlichen Gang entsprechend mit. Sie 
hat aber in den beladenen Zustanden im wesentlichen etwa den halben 
Wert der jeweiligen Sattigung, im Gegensatz zur Kurve 0, bei der die 
Remanenz 2/, der Sattigung betragt. Die Koerzitivkraft ist in den be- 
ladenen Zwischenzustanden vergr6Bert, erreicht aber ebenfalls bei der 
Entgasung nicht den Ausgangswert. 
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Fig. 3 zeigt die relative Sattigungsmagnetisierung und die Remanenz 
itber der Entgasungszeit ¢ angetragen. Kurz nach der Beladung verlauft 
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Fig. 3. Zeitliche Zunahme der Sattigungs- und Remanenzwerte bei 
der Entgasung. (Imax ist die Magnetisierung bei 2770 Oe, Is, die 
auf das Feld 0 extrapolierte Sattigungsmagnetisierung) 
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Fig. 4. Koerzitivkrait und prozentuale Remanenz in Abhangigkeit 
von der Entgasungszeit. (Imax, Imax, Sind die Magnetisierungen der 
beladenen und der unbeladenen Probe bei 2770 Oe) 


die Sattigung eine Zeit- 
lang (2—3 Std.) propor- 
tional zu f. 

In Fig. 4 sind die 
prozentuale Remanenz 
und die Koerzitivkraft 
iiber der Entgasungszeit 
aufgetragen. Sie begin- 
nen beide mit auffallend 
groBen Werten. Dies 
diirfte auf hoher Ver- 
spannung bzw. innerem 
Druck durch Uberbela- 
dung mit Wasserstoff 
beruhen®. 

Um eine optimale 
magnetische Sattigungs- 
erniedrigung zu_erhal- 
ten, waren einmalige 
Elektrolysezeiten von 5 
bis 8 Std erforderlich. In 
Anlehnung an das Ver- 
fahren von BARANOWSKI 
und SMIALOWSKI (I. c.), 
die durch mehrmalige 
Wiederholung der Be- 
ladung ein Beladungs- 
maximum _anstrebten, 
wurde in Fig. 5 an Hand 
von Magnetisierungs- 
messungen der Einflu8 
einer Mehrfachbeladung 
auf den Entgasungsvor- 
gang gepriift. Man er- 
kennt, daB einerseits in 
allen Fallen zu Beginn 


der Entgasung die Sattigungsmagnetisierung auf etwa 1,5 % des Anfangs- 
wertes gesunken ist, andererseits der Entgasungsvorgang einem End- 


8 SZKLARSKA-SMIALOWSKa, Z., u. M. Smtatowsktr: Bull. Acad. Pol. Sci., Sér. 


sci. chim. 6, 427 (1958). 
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zustand zustrebt. Dies laBt auf eine Art Alterung des Materials durch 
die Diffusion des Wasserstoffs schlieBen und kénnte folgendermafen 
verstanden werden: Bereits bei der ersten Beladung verteilt sich der 


G6 


G2 


o 25 50 75 700 725 
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Fig. 5. Zeitliche Zunahme der Sattigungswerte wahrend der Entgasung bei Wiederholung der Beladung. 
Parameter: Anzahl der etwa 20stiindigen Beladungen. Die 2'/,stiindigen Beladungspausen dienten der 
Magnetisierungsmessung. (Imax, Is, wie bei Fig. 3) 

Wasserstoff im Gitter praktisch véllig, andererseits werden durch die 
Beladungs- und Entgasungsprozesse zusatzliche Oberflachen (z.B. ent- 
lang der Korngrenzen) geschaffen, die dem Wasserstoff einen rascheren 


79.870,2°C 
eo « aceemia 
saa 
See = 


oe 73,5405 


sd Jira 1 1 a eee! 
{5 7 (Ree ES) eee RAG ABE AD. HE 
t [Sta] 


Fig. 6. Zeitliche Zunahme der Sattigungswerte in Abhangigkeit von der Temperatur. (Imax, Imax, Wie bei 
Fig. 4) 


Austritt gestatten. Deutliche Veranderungen der Probenobertflache sind 
schon mit bloBem Auge zu erkennen. — Aus Fig. 6 ist eine starke Tem- 
peraturempfindlichkeit des Entgasungsvorganges zu ersehen. 
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Zur Kontrolle, wieviel Wasserstoff aus den Proben in Gegenwart von 
Luft entwich, wurde eine kontinuierliche Volumenmessung durchgefiihrt 
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Fig. 7. Sattigungsmagnetisierung (@) und Wasserstoffvolumen (O, x ) 
in Abhangigkeit von der Entgasungszeit. Die OrdinatenmaBstabe 
sind so gewahlt, daB die Werte der Wasserstoffendvolumina pro 
Gramm Ni bei Normalbedingungen mit dem Wert der Sattigungs- 
magnetisierung der entgasten Probe zusammenfallen. 


und die Volumenwerte 
bei Normalbedingungen 
des pro Gramm Nickel 
entweichenden Wasser- 
stoffs in Fig. 7 gemein- 
sam mit der Magneti- 
sierung iiber der Ent- 
gasungszeit aufgetragen. 
Die Moglichkeit, durch 
geeignete Wahl des Or- 
dinatenmaBstabes beide 
Kurven = zufriedenstel- 
lend zur Deckung zu 
bringen, ist ein Hinweis 
darauf, daB die Abnah- 
me der Magnetisierung 
annahernd proportional 


(Imax, Imax, Wie bei Fig. 4) 


300 


200 


700 


dem geldsten Wasser- 

stoffvolumen ist. Daraus 
laBt sich entnehmen, daB der 
Wasserstoff im wesentlichen 
vom Gitter aufgenommen und 
nicht nur in Poren angesam- 
melt war. 

Aus dem Wert der End- 
volumina ergeben sich rund 
126 cm? pro Gramm Nickel 
desorbierten Wasserstoffs bei 
Normalbedingungen, d.h. es 
entfallen bei unseren Proben 
(vgl. FuBnote 2 auf S. 367) 
etwa 0,7 Atome Wasserstotf 


0 : . 
0 Of G2 03 B% VWO5 GON07 oe aut 14) Atom Nickel), Dieser 
H/Ni Zahlenwert erinnert  einer- 
Fig. 8. Die Sdattigungsmagnetisierung des Nickels bei . ; 
19,8° C in Abhangigkeit vom Atomverhaltnis Wasserstoff seits an die Wasserstoffauf- 
zu Nickel nahmefahigkeit des Palla- 


diums (l.c.), andererseits an 


die mit der Wasserstoffaufnahme verkniipfte Herabsetzung seiner 
Suszeptibilitat?. In Fig. 8 ist schlieBlich die Magnetisierung des Nickels 


° Voct, E.: Physikalische Eigenschaften der Metalle, Bd. 1, S. 247 ff. Leipzig: 


Akad. Verlagsges. Geest & Portig K.-G. 1958. 
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iiber dem Atomverhdaltnis H:Ni angetragen und damit der iiber einen 
groBen Bereich lineare Abfall des Magnetismus des Nickels mit zuneh- 
mender Wasserstoffbeladung gezeigt. Die Abweichung vom durchgehend 
linearen Verlauf ist vermutlich auf Entgasungshemmungen an der Ober- 
flache zuriickzufithren (man beachte die etwas tiefere Lage der Volumen- 
meBpunkte im Vergleich mit der Magnetisierungskurve in Fig. 7). 


3. SchluBbemerkung 


Obwohl die Desorption im Falle des Nickels bereits unterhalb der 
Zimmertemperatur erfolgt, ist die Analogie zu den Verhaltnissen beim 
Palladium in vieler Hinsicht auffallend. Man kann daher den Verlust 
des Magnetismus auch beim Nickel durch Auffiillung der 3 d-Schale mit 
dem Elektron des Wasserstoffatoms deuten. 

Weiterhin lat die bei der Beladung auftretende, im Vergleich mit 
Palladium instabile und gréBere Gitteraufweitung (6% gegeniiber 3,5 %, 
wohl auf der kleineren Gitterkonstante des Ni beruhend) an eine Ande- 
rung des Austauschintegrals und eine dadurch bedingte Abnahme des 
Ferromagnetismus denken. 


Herrn Professor GERLACH hat der eine von uns (H. J.B.) fiir sein seit Jahren 
gezeigtes Interesse an der Frage der BeeinfluBbarkeit des Magnetismus durch 
Wasserstoff zu danken. 


Herrn Professor FAESSLER und Herrn Professor FRAUNBERGER sind wir fir 
wertvolle Diskussion sehr verbunden. 
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Die Kernpolarisation in Mesonenatomen 
bei kugelsymmetrischen Mesonenzustanden 


Von 
WALTER GREINER 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 15. Juni 1961) 


Die Polarisation des Atomkerns durch das in einem Mesonenatom um den Kern 
umlaufende Myon wird berechnet. Der Kern wird durch das hydrodynamische 
Modell von JENSEN und STEINWEDEL beschrieben. Die Rechnungen werden aut 
kugelsymmetrische Mesonenzustande beschrankt. 

Die im Rahmen des Jensen-Steinwedel-Modells berechnete Kollektivpolarisation 
des Kerns verursacht bei Pb eine Verschiebung des 1s1-Terms des Mesonenatoms 
um etwa 1 keV; sie darf also sicher fiir die Diskussion der Energieterme des Me- 
sonenatoms vernachlassigt werden. Fiir die héher gelegenen kugelsymmetrischen 
Terme wie 11 und 2s; nimmt der Effekt rasch ab. Fiir die im Rahmen des hydro- 
dynamischen Modells nicht erfaBte Einteilchenpolarisation findet man mit Hilfe 
der von DEMEUR und JOAcHAIN fiir das Deuteron durchgefiihrten Rechnungen 
weniger als 100 eV. 


1. Einleitung 


Wegen der kleinen Bahnradien in einem Mesonenatom sind bei der 
Wechselwirkung zwischen Myon und Kern noch die inneren Freiheits- 
grade des Kerns zu beriicksichtigen. Wie dies im einzelnen geschieht, 
ist natiirlich eine Frage des benutzten Kernmodells. In einer sehr 
pauschalen Weise kann die Einwirkung des Mesons auf den Kern im 
Rahmen des Jensen-Steinwedel-Modells! geschehen: Das in Kernnahe 
befindliche Myon entmischt Protonen- und Neutronenfliissigkeit, so daB 
eine Abanderung des Potentials gegeniiber dem Potential des gewéhn- 
lichen Elektronenatoms entsteht. Diese — allein durch die Anwesenheit 
des Mesons bedingte — Veranderung des Potentials fithrt natiirlich zu 
Energieverschiebungen relativ zu den Niveaus, welche man in einer 
einfachen Theorie ohne Beriicksichtigung der inneren Freiheitsgrade des 
Kerns erhalt. Die Berechnung der durch diesen Polarisationseffekt be- 
dingten Niveauverschiebung des Mesonenatoms ist das Ziel dieser Arbeit. 

Fir die Niveauverschiebung infolge Kernpolarisation bewegen sich 
die Abschatzungen fiir den 1s-Term zwischen 16 und 180 keV bei Pb?. 
Da die durch groBe Quadrupolmomente bedingte Feinstrukturaufspaltung 


= Smioasnyappe, el. wl. [fe lel, ID). JENSEN: Z. Naturforsch. 5a, 413 (1950). 
2 Hitt, D.L., and K.W. Forp: Phys. Rev. 94, 1617 (1954). 
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des Spektrums bei schweren Kernen in der GroBenordnung von 50 keV 
liegt, verlangt die theoretische Analyse des Mesonenspektrums verbind- 
lichere Zahlenangaben. 

Die in der Arbeit durchgefithrten Rechnungen sind in zweierlei Hin- 
sicht zu erganzen: Die Erweiterung auf nichtkugelsymmetrische Meson- 
zustande unter Zulassung einer Oberflachendeformation des Kerns * und 
die Berticksichtigung der Einteilchenpolarisation. Fiir diese ist am Ende 
der Arbeit eine Abschatzung angegeben. 


2. Die formale Theorie der Kernpolarisation 


CooPER und HENLEY? haben bereits 1954 die Ansiatze fiir eine for- 
male Theorie der Kernpolarisation bei “-Mesonenatomen gegeben. Zur 
Lésung der fiir das Gesamtsystem Meson—Kern geforderten Wellen- 
gleichung 


(ee ae Hy, <i Fy) Lega Sah (1) 
mit 
& 2 
Ay = a a jr — Ri] (2) 


il 
wird der Lésungsansatz 


P(r, R;)) = X (R) - P(r) (3) 


7 


gefordert. Wir andern nun das formale Schema der genannten Autoren 
so’ab, daB der Ubergang zu einem speziellen Kernmodell leicht méglich 
wird. Dazu fiihren wir in (1) nacheinander die Operationen <X, ...> 
und ¢@,...) durch. Es folgen unter Beachtung von 


die Gleichungen Ce ae (4) 
Cia Wala er EBe = Sas (5a) 

(Hy + <®|Hy —V(@)| >) X =E™ X, (5b) 

V(t) = <X|Hy| Xd. (5c) 


Die miteinander verkoppelten Gln. (5) gelten exakt. Der Zustand X 
des Kerns hat Einflu8 auf die Wechselwirkung V(v) des Myons mit dem 
Kern und erscheint deshalb in der Wellengleichung (5a) des Mesons, 
dessen Zustand ® er mitbestimmt. Dieser erscheint wiederum in der 
Wellengleichung (5b) des Kerns und gewinnt so EinfluB auf X. 

Zur Berechnung der durch den Polarisationseffekt bedingten Energie- 
verschiebung denken wir uns zunachst den EinfluB des Mesons auf den 
Kern vernachlassigt, d.h. der Kern befinde sich im Grundzustand X© und 


* Eine klassische Abschatzung des durch das induzierte Quadrupolmoment 
entstehenden Polarisationseffektes erscheint demnachst. 
3 Cooper, L.N., and E.M. Hentry: Phys. Rev. 92, 801 (1953). 
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das Gesamtsystem wird — wie bei Cooper und HENLEY — durch die 
entkoppelten Gleichungen 

(Fee LOO). OP al Hace tae (6a) 

Ay XO) SoBe (6b) 

V(r) = <X || X> (6c) 


beschrieben. Die gesuchte Energiedifferenz betragt dann 
AE =E—E, =(E—E™) —(E, —E™) + E™) — E™. (7) 


Die zweite Schreibweise betont die Zusammensetzung von AE aus den 
Energiedifferenzen von Meson und Kern. 

In praxi wird man die Gln. (6) als Ausgangspunkt eines sukzessiven 
Naherungsverfahren wahlen, d.h. man wird die Zustande X GB sowie 
die Energien E, und E\) als GréBen ,,nullter Ordnung“ ansehen und mit 
ihrer Hilfe die Gln. (5) in ,,erster Naherung“‘ lo6sen. Darauf kommen wir 
noch zuritick. 

Unser nachstes Ziel ist die Spezialisierung von (5b) auf ein konkretes 
Kernmodell. 


3. Die Kernpolarisation im Jensen-Steinwedel-Modell 


Verzichten wir auf individuelle Kerneigenschaften*, so k6nnen wir zu 
einer pauschalen Beschreibung der Polarisation das von J.H.D. JENSEN 
und H. STEINWEDEL angegebene hydrodynamische Bild des Kernes 
benutzen: Das kernnahe Myon entmischt die mit Riickstellkraften an- 
einander gekoppelten ,,Protonen‘- und_,,Neutronenfliissigkeit“. Im 
einzelnen bilden die Protonendichte @p(t) und Neutronendichte @, (t) 
zusammen die 6rtlich konstante Nukleonendichte ** 


Oo = Op(t) + en (t) =-——_. (8) 


Die infolge der Entmischung von Protonen- und Neutronenfliissigkeit 
zusatzlich aui{tretende Energiedichte ist 


2 


e — K (en — @p) Seppe Fieals§ (9) 
20 2 
wobei K = 20 MeV die in dem Anteil A(N —Z)?/A? der Bindungsenergie 
je Nukleon auftretende Konstante ist. 


* Die Einteilchen-Kernpolarisation wird spater abgeschatzt. 
** Bei JENSEN und STEINWEDEL werden fiir die beiden Kernfliissigkeiten hydro- 


dynamische Gleichungen aufgestellt, weswegen gp und On Ortlich und zeitlich ver- 
anderlich sind. 


Kernpolarisation in Mesonenatomen Si 


Die — in unserem Fall durch das Myon bedingte — lokale Erhohung 


von @pgeschieht gegen die aus ¢ herleitbare Riickstellkraft § = — grad e. 
Mit (8) und (9) folgt 
Be ik 
3 = =~ (ey — ep) grad gp. (10) 
at) 


Ist keine Entmischung vorhanden, so verschwinden ¢ und §. Das ge- 
wahlte Modell bedingt eine Beschreibung der Kerneigenschaften mit 
Hilfe der Nukleonendichten op und ey. Von den das Gesamtsystem 
Meson— Kern beschreibenden Gin. (5) ist daher die letzte in 


Vee) =— 2 f ee) ay’ (11) 


umzuschreiben. Die fiir den Kern zustandige Gl. (5b) ist offensichtlich 
durch eine Differentialgleichung fiir 9p zu ersetzen. Nun wird die lokale 
Protonendichte durch den Entmischungsgrad der Nukleonenfliissigkeiten, 
die gegenseitige ProtonenabstoBung sowie die Anwesenheit des Mesons 
bestimmt. Die gewiinschte Differentialgleichung erhalt man bequem 
mut Hilfe des fiir das Gesamtsystem Meson — Kern formulerten Hamilton- 
schen Prinzips, wobei gp variiert wird. Da die kinetische Energie des 
Mesons nicht explizite von der Protonendichte abhangt, ist 


6 


[edt © [eee ep) ar dr’ —e ep (PC) ae dr! = 0 (42) 
’ a Ne 2 ta 


zu fordern, wobei die einzelnen Summanden der Reihe nach die oben 
aufgezahlten, die Protonendichte bestimmenden Einfliisse beriicksich- 
tigen. Die Variation nach gp liefert unter Beriicksichtigung von (11) 

LENE (ee wp sada a (13) 


Cop [t=2| 


woraus unter Anwendung des A-Operators 


A eee. —Ane* op =— 476? |P(t) 


cep 


2 (14) 


folgt. Nun ist unter Beachtung von (8) und (9) 


GC = (2) = Cre SK 
es = A Rie ep— 0) also auch > = —, 
Cop 00 COP Qo 
so dab 
O€ Ge Sik / 
-_= div ( ae GAG = A 
A Cop 00> 8 Cp 0 Cp 


gilt. Wird dies in (14) eingesetzt, so erhalten wir die gesuchte Differen- 
tialgleichung fiir gp(t). Die auf das hydrodynamische Kernmodell 
AS 
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spezialisierten Gln. (5) lauten damit 


(T,+ V(t) 6 =(E—E™) G@=We, (15a) 
2 
Apt) — Diep(t) = AE |O(n[ D2 =, 1s) 
re) =— 0 f 22) ay 
Vie allies. at (15c) 


Die Verkopplung der Gleichungen spiegelt die wechselseitige Beeinflus- 
sung von Meson und Kern wider: Der Mesonenzustand ® beeinfluBt 
tiber (15b) die Protonendichte gp(v), welche ihrerseits iiber (15c) das 
fiir das Myon zustandige Potential V bestimmt. 

Vernachlassigt man in einer vereinfachten Theorie die wechselseitige 
AbstoBung der Protonen, so verschwindet in der Energiebilanz (12) der 
zweite Beitrag, welchem in (15b) der Term D?o@p(t) entspricht. Formal 
kann man daher die Nichtberiicksichtigung der ProtonenabstoBung durch 
die Festsetzung D =0 erreichen. 

Die infolge des Polarisationseffektes auftretende Energieverschiebung 
ist durch den Unterschied in den Protonendichten op(t) und ef) (vr) 
bei Anwesenheit und Abwesenheit des Mesons bedingt. Zundachst folgt 
aus (15b) die Lésung 


epg hae Sin Dy 


one valle Fit Gime 


Sea 5) 
in welcher wir @(r) zunachst als bekannt voraussetzen. Bei Abwesenheit 
des Mesons (D(x) =0) folgt daraus die kugelsymmetrische Lésung 
oe!) (c) == Const x See (17) 
fiir die Protonendichte, welche bei vernachlassigbarer ProtonenabstoBung 
in eine Konstante tibergeht. Die Normierungsforderung — R bezeichnet 
den Kernradius — (0) 
Sop(t)dr =f op (t)dt =Z (18) 


Kern Kern 


bestimmt die in (16) und (17) auftretende Konstante. Mithin bedingt 
das Myon den durch 


1(*) = @p(t) — oP (0) (19) 
gegebenen Unterschied in der Protonendichte. Wegen (18) folgt 
“ed tt) dt =0, (20) 


d.h. 4(v) beschreibt eine Protonenverschiebung. Wir bezeichnen 7 (v) 
als Polarisationsdichte und 


Ute) 2 eafee  aaye 
(r) i rea) dt (21) 
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als Polarisationspotential. Dieses tritt zu dem ohne Myon allein vorhan- 
denem Potential 


VOe) =e f oP) aa! (22) 
oy ee 

hinzu. In seiner physikalischen Bedeutung korrespondiert V(r) dem 

in den Gln. (6) auftretenden — dort ebenfalls mit V (r) bezeichneten — 

Potential. 

Da (16) den Mesonenzustand @(r) enthalt, hat die Lésung nur for- 
male Bedeutung. In praxi wird man daher zur Berechnung von @ p(t) 
eine geeignete Ausgangslésung — etwa die zu V)(t) gehérige Wellen- 
funktion ®® vorgeben miissen. (tr) hat dann dieselbe Bedeutung 
wie die in den Gln. (6) auftretende Mesonenfunktion ® (). 

Die durch den Polarisationseffekt hervorgerufene Energiedinderung 
des Gesamtsystems ist offensichtlich durch 


ee * HO) GO) dz 


gegeben. Wie friiher ist bei den mit (0) indizierten GréBen der Polarisa- 
tionseffekt nicht beriicksichtigt. Insbesondere ist [vgl. (9) ] 


2) — K (20? — 0)? (24a) 
20 

und [2 (o eA Boe 

b= Ke Ew ie Jeane (24b) 
2 
und 

HO) = T, + Vs) (25) 

und ‘ : 
H, =T, + V(r) + U(r). (25 b) 


Die in (23) notierte Energiedifferenz entspricht genau dem Schema der 
Gln. (7): Die ersten beiden Terme von (23) sind dort mit E) — EW) be- 
zeichnet; der Rest entspricht der aus der Mesonenwellengleichung (5a) 
und (6a) resultierenden Energiedifferenz (E — E)) — (Ey — EW’). 
Unter Beachtung von (24) ist also 
EW) — EWN) — “fe os Tee 7 (v’) dvdr | i 


[r—r'| 


+|e —[aracts ae Gidrdr'|—4K [n(t) 4 


wobei der letzte Term wegen (20) verschwindet. Fiir den ersten Term gilt 


SE fo) nit) ax == ee P(x) AU(t) d 


2% 


(26) 
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Die Anwendung des Greenschen Satzes sowie die aus (15b) fiir o®) (tr) 
folgende Aussage 


2 
Ao {t) =D%o(e); D8 = ABER (27) 


fiihrt dann zu 


Bet! Ginwizi este r) Ao) (r) d 
Ea a ema [ Ue) Ae?) dz 


On Access, 


= [UW 
of oe aT Tat: =— ft) 


heben sich also die ersten Terme weg. 


Wegen 


Ebenfalls mit Hilfe des Greenschen Satzes und (15 b) kann der nachste 
Term in 


AE f(g =+ [nw U@ar—F + | PUG) Bar 


umgeschrieben werden. Wird schlieBlich das Polarisationspotential in 
den nachsten Energiebeitrag eingefiihrt, so bleibt lediglich 


EW) — EW) — — 4 f O* (vr) U(r) G(x) dt (28) 
und die gesuchte Energieverschiebung reduziert sich auf 
AE=—}(®|U| ®+¢G|T,4V+U| O)—<G | T,4+V| O°, (29) 


wobei die explizite Form der in (25) notierten Hamilton-Operatoren 
benutzt ist. 


Der Energieausdruck (29) gilt exakt. Wegen der wechselseitigen 
Verkopplung von @(r) und U(r) miissen in praxi Naéherungsmethoden 
zur Berechnung von AE verwendet werden. Die anschlieBend durch- 
gefiihrte Naherungsrechnung beruht auf der Voraussetzung, da das 
Polarisationspotential U(r) als Stérung der in ,,nullter Naherung“ 
vorgegebenen Wechselwirkung V(r) angesehen werden darf. Gehért 
zu V(r) der Mesonenzustand ®), dann bewirkt U(r) den gestérten 
Zustand 

D = DY + Fe, BO = Oo + G0) (30) 


+= ™ 


wobei die Entwicklungskoeffizienten c, die Beimischungen weiterer 
Quantenzustinde ®() bestimmen. Die Beschrankung auf lineare Terme 
in ®® und U und unter Beachtung der Orthogonalitat <6 , PY) —o 
folgt dann mit (29) und (30) das einfache Resultat 


AE KE SOO (31) 
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Zur Auswertung von (31) wird man — mit (15b) als Ausgangsgleichung — 
das Polarisationspotential im Rahmen einer sukzessiven Approximation 
berechnen, so daB U als Ergebnis einer ersten sukzessiven Approximation 
erhalten wird (vgl. spater). Mithin entsteht die Energiever schiebung 
— in Ubereinstimmung mit der formalen Theorie — in zweiter Naher ung. 


4. Die praktische Durchfiihrung der Theorie 


Die Berechnung von JE nimmt ihren Ausgangspunkt von Gl. (15b): 
Man berechnet in einem ersten Schritt die Protonenverteilung 0') (r) 
bei Abwesenheit des Mesons (® = 0) und findet mit den Gln. (17) und (18) 


o (c) =, 4 ____ x Sn? (32) 


4n(-C DR ioe 4 
aes Os —— D2 in 


AnschlieBend setzt man in (15b) den durch das Polarisationspotential 
nicht gestérten Mesonenzustand ® ein und errechnet mit seiner Hilfe 
in erster Naherung die Abanderung der Protonendichte 0) in 9). Nach 
(19) folgt dann die Polarisationsdichte 


7 (t) = eb’ (rt) — oe? (x) (33) 


und anschleBend mit Hilfe von (21) das Polarisationspotential U(r), 
so daB AE mit (31) berechnet werden kann. Wegen der Kernnahe des 
Mesons im 1s-Zustand wird man die Rechnung zunachst fiir diesen 
durchfiihren, also B®) = @(® setzen. 

Nun erhalt man die Mesonenwellenfunktionen aus den entsprechen- 
den Elektronenwellenfunktionen, indem man die Elektronenmasse durch 
die Myonenmasse ersetzt*. Die dabei implizierte Voraussetzung des 
punktférmigen Atomkernes trifft bei Mesonenatomen fiir Z = 30 nicht 
mehr zu, weshalb die wasserstoffahnlichen Wellenfunktionen durch die 
im allgemeinen nur numerisch vorliegenden, fiir eine vorgegebene 
Wechselwirkung V(r) [vgl. (22)] giiltigen Wellenfunktionen zu er- 
setzen sind. Uberdies sind mit wachsendem Z die relativistischen Effekte 
zu beriicksichtigen: Das Myon ist ein ,,schweres Dirac-Teilchen“, weshalb 
seine Beschreibung mit Hilfe der Dirac-Gleichung — oder in Naherung 
mit der Pauli-Gleichung — zu geschehen hat **, Trotz dieser Bedenken 
gegen die gewohnlichen Wasserstoffeigenfunktionen seien sie zunachst 
fiir die Weiterfiihrung der Rechnung benutzt. Spater wird fiir den 


* Da wir uns vorzugsweise fiir schwere Kerne interessieren, sei die Kernmit- 
bewegung vernachlassigt. 

xx Da die Umlaufgeschwindigkeit eines auf einer Bohrschen Bahn um den Kern 
umlaufenden Teilchens unabhangig von seiner Masse ist, bedingen die relativisti- 
schen Effekte dieselben Relativkorrekturen (bei punktformigen Kernen) wie bet 
wasserstoffahnlichen Elektronenatomen. 
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Pb-Kern mit Hilfe der dafiir tabuliert vorliegenden Dirac-Wellenfunk- 
tionen der begangene Fehler abgeschatzt. Wir setzen also 


(34) 


dy ist der mit der Myonenmasse w gebildete Bahnradius der 4 s-Bahn. 
Einsetzen von (34) in (16) liefert 


2 e-DVP +r *—2r7 cos O 
® () be Pas OE fz \r+7 77’ COS 


F ay = = < : 
Cp SHEE a, Vee 2_ 277 cos O (35) 
«x e247’ 2dr snOdOdgy +C = 
und nach langerer Rechnung findet man 
2 23 
Ce = x 
ale ff Saye 162 2s 4y 16A -)} 
Se (° (we. 1B) : (aH Dy ! aE DR) | Be) 


+ Const oa ‘ 


Die Kugelsymmetrie von 9%) (r) ist durch den die Polarisation verur- 
sachenden kugelsymmetrischen Mesonenzustand (34) bedingt. Die 
Konstante in (36) ermitteln wir aus der Randbedingung (18) und er- 
halten nach einiger Rechnung 


(1) () — 2780 3f_ AMOK Saat a5 4 —2ar 

Qe (r) SK A | (D2 — 422) ( v y (442 — D?) ¢ h4 

| 2 ZL : 20 39 Gh nal Re DR 
ee ae sin DR) BAe es Ae 

dept go DRaihstls | oct a aR slugs? aR ACT Vian 
D? ths 2 Ries (2 i ant) 67) 

| (BE ea ohn ne 2 a heap 2... paPARi te 

+ GRD e ie Moe eal 

be —— Sin Dy = * Cos DR| | Seay 
VE 


Ay ee 16A e e Aene*s Sin D 
MO ery wag ery Gla | oe cnet, (38) 
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wobei C eine Abkiirzung fiir folgende Konstante ist: 


me 162 Jie apye 1 _DR Ie ose 
ora | as fast aged. ee ei 


D 2A 
ie ae —2A4R at haa Wh 
(2a? ° aaa (422 — D2) . 39) 
; c= —2aR _, 2R e 24k 1 2  4-24R iz ¥ 
(22) ' (24)2 (2A)3 earl ¢ 


Gal eee final -1 

x {5 CosDR— Sin DRI. 
Im Grenzfall D0 erhalt man aus (38) 7’ (t), die Polarisationsdichte 
ohne Beriicksichtigung der ProtonenabstoBung 


‘ —2Ar 
70 1 é A isda 

7’ (v) Sage AS | — — —___ — he**" — 

Cc 


a 


Die Proportionalitat der Polari- 
sationsdichte zu 1/K bedeutet, 
daB die Entmischung der Kern- 
fliissigkeiten durch die Mesonen- 
wolke um so gr6Ber ist, je klei- 
ner die Riickstellkrafte zwischen 
Protonen- und Neutronenfliissig- 


8 Frotonenverrei/ung in Pb : a 4 z 
LT \ 26/ Bericks der Abstopung keiten sind. In Fig. 1 sind (38) und 
bar \ “ae ; d ; 
Ss ohne Berticksichtigung (40) fiir den Pb-Kern graphisch 
i a MEE ausgewertet. Das Anwachsen der 


Polarisationsdichte zum Kern- 
inneren hin laBt sich anschaulich 


Fig. 1. Verlauf der Polarisationsdichte y(t) in Pb Fig, 2. Verlauf des Potentials m(v) einer homogen 
fiir den 1s-Mesonenzustand. — Bei Bertick- geladenen Kugelschale vom Radius 
sichtigung der ProtonenabstoBung; ——— ohne vy,‘ R = Kernradius 
Beriicksichtigung derselben 


verstehen: Betrachten wir beispielsweise die Mesonenwolke als eine 
Kugelschale mit dem Radius 77<R. Dann ist das Potential y dieser 
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Schale fiir y<rg konstant und fiir 7>79 proportional 4/r (vgl. Fig. 2). 
Nur im d4uBeren Bereich (y>7,) tibt also die Kugelschale eine Kraft- 
wirkung (Anziehung) auf die Protonen des Kerns aus. Das Ergebnis (38) 
ist ein integraler Effekt iiber solche mit verschiedenen Gewichten ver- 
sehenen Kugelschalen im Kerninnern. Liegt die Kugelschale im Kern- 
auBeren (7y>>R), so wird iiberhaupt keine Einwirkung auf den Kern 
stattfinden. Wir haben also das Ergebnis, daB® die Polarisationsdichte 
nur von der Anwesenheit des Mesons im Kerninnern herriihrt. Mathe- 
matisch wird dies noch deutlich, wenn wir (40) fiir AR< 1 untersuchen 
(Bohrscher Radius der Mesonenwolke > Kernradius) : 
5 
aw tee sae (41) 
Also ist 7' ~A* ~ @ @* (0). Wandert also der Schwerpunkt der Mesonen- 
wolke (ihr Bohrscher Radius) mit a)/Z nach auBen, dann nimmt die 
Polarisationsladung mit (Z/a 9)? ab. 

Aus Fig. 1 geht weiterhin hervor, daB im Kerninnern 7’ (7) >7 (7), d.h. 
ohne Beriicksichtigung der ProtonenabstoBung ist die Polarisationsdichte 
gréBer als mit ProtonenabstoBung, denn die gegenseitige AbstoBung der 
Protonen wirkt einer Anhaufung derselben entgegen. Wegen (20) mu 
die Polarisationsdichte (vgl. Fig. 1) am Kernrand negativ werden. Aus 
(21) erhalt man unter Beriicksichtigung der Kugelsymmetrie von durch 
Ausfiithren der Integration tiber die Winkel 


r R 
U(r) = a | Mar = 238) farsar' ss far art (42) 
6 , 


= ie 


Mit Hilfe von (20) erkennt man leicht, daB U(r’) =0 fiir 7’ 2 R: Nur im 
Kerninnern ist das Polarisationspotential fiir kugelsymmetrische Me- 
sonenwolken von Null verschieden. Da 7(t) eme Verschiebungsdichte 
ist [vgl. (20) ], so hat sich die Gesamtladung des Kernes nicht geandert. 
Nur diese bestimmt aber bei kugelsymmetrischer Ladungsverteilung im 
Kerninnern das Potential im KernauBeren. 


Unter Beriicksichtigung von (38) erhalten wir aus (42) 


—Dr —2Ar 
Up aes at 164 F (oe eee 
(7) gK 474 (D2 — 442)2 | D2 y (2A)? yo 
ar ; ae os 4 Ga . 
RS 57) (422 — D2) | (24)? | (43) 
Nala Ce eae R ,-24R 1 ,-24R 
(2A) 7 2h (2A) 
1 SinDyr R 
—C\ = yy + = Cos DR|| 
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und von (40) 


(44) 


In Fig. 3 sind (43) und ' 
(44) graphisch ausgewertet. 
OA) ast groper’ als” 07); . 
Das hat dieselbe Ursache 77 
wie das entsprechende Ver- 
halten der Polarisationsdich- 
ten 7’ und y. Das Polari- 
sationspotential erweist sich aie 
als negativ: Die Mesonen- 
niveaus werden also durch 
den Polarisationseffekt nach &§ 
unten verschoben. Dies ist => 
schon in einem sehr naiven 
Bild zu verstehen: Wenn das 
Meson in das Kerninnere ein- 
dringt, schaart es die Proto- 
nen um sich und bewegt sich 
somit in einem tieferen Poten- 

tial. Es wird dadurch fester 
gebunden. 


70 \ y Ur) ohne Berucksichtigung 


Ur) bei Berucksichtigung 
‘ aer Protonenabstopung 


Auswertung tur Pb 


baler. 


Infolge der Kugelsymme- . ee i hsead 
B A 5 Fig. 3. Verlauf des Polarisationspotentials U(r) in Pb 
trie des Polarisationspoten- ba lovin ASW Se ESTATES enil 


tials erhalt der Mesonenzu- 
stand O°) nur kugelsymmetrische Beimischungen. Zum Beweis notie- 
ren wir (30) unter Spezialisierung von @°) = M1) ausfiihrlich: 


= W, 

0) k, (0 4 

oD) DP ae > B®). "ED P: ) ( 5a) 
Roads 


Wiis = <Op|U| Of. (45) 


4 


Wegen der Kugelsymmetrie von U existieren also nur die zu K =2s, 
3s,... gehérigen Matrixelemente, so daB (45 a) 


DS OU ye De, ete Pye (46) 
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lautet. Im einzelnen ist dann 


_ <PP3| |] OM _ BE] U| BE Ga 
128 eg Ze ” Gs aavaeioas 7 
(— 32? €?/8 ay) (— 42% 67/9 ap) 
und 0) eee sah 
d F 
(0) ered A\e ae af 
Py. 5 BS (2—Arje ; 148) 


5) 


2) 


: d 
De) =a-4(=) (1—Sar+ a dr) 3 
Die Beimischungskoeffizienten (47) wurden fiir verschiedene Kerne be- 
rechnet. Fiir Blei ist c,,=6,9 - 1075, c,, =3,0- 107-5. Die Anderung der 
Wellenfunktion durch das Polarisationspotential ist also gering. 

Nach (31) erhalten wir fiir die Niveauverschiebung des Gesamt- 
systems Meson— Kern unter Beriicksichtigung von (43) 


R 
4 6A | Dr 
AE =— 24° 2% [ a 1677 ieee 
A SK e [Dies 2h) Dee 
0 
7 (1 eG e PR 4 ae % 4 y 
(2A)? v D (2A) (422 — D?) (49) 
y [i “2s ie TR aioe anand 
Gap * Wer y (2A) (2A)? 


c| a ae | 5 Cos DR)} 4arr*dr. 

Fir den Fall D=-0 fithrt die Auswertung von (49) auf umfangreiche 
Rechnung. Deshalb wurde (49) mit Hilfe der elektronischen Rechen- 
maschine Z22 ausgewertet. Fiir D=0 sind die rechentechnischen 


Schwierigkeiten (44) bereits erheblich kleiner. Wir erhalten 


> a BW Ee ay SURE 3k 
AR OF, 73h Oe J ag ea si eS eA Ra ae 
aes lew ‘ apr | oe eae eee 
ies e-24R al 
(2A)4 (2A)4 
ee pelons =2AR a 1 
(24)2 (2a) © 242° gee ra 
eel ge ee 1 
» (2 A)8 re (4A) (4A)? : a as 
no 4 R?2 e—44R 2R e—tAR 3) g-2aR os (50) 
(24)? (42) (4A)2 (42)3 
Ap a cL plies —27R a — poy ye 
(4)° (2A) (2A)2 
12K? —24R _ 24R , oar Yay 24 
(22)° (24) eae tae] + 
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Dabei bedeuten 


NT ee eee i dak a 2° Repu! 
2k | 2 a a es aie: ‘ (2A)? 
51 
N=(7 (1 SELL sD 9) go ie Dae tag CL | 
4 4A ane ie (27) aaa oe) 


Es wurde bereits erwahnt, daB die hier verwendeten wasserstoffahnlichen 
Eigenfunktionen wegen des groBen Kernvolumens und des kleinen 
Bohrschen Radius eine rohe Naherung der wirklichen Verhalt- 
nisse darstellen. Die dadurch be- 

dingte Verfalschung des End- fal 

resultats sel nun noch _ abge- ‘By a ee ae 
schatzt. Unter Vernachlaéssigung 7 


der ProtonenabstoBung (D = 0) ale 
§ == 5+ 
ist nach (4 
(16) uf b) Exakte Ligentkt 
ia o> DO* (r’) Es ta )'r 2792 
oy (¢ sl dt’ +Const. 
a 8 [c—r’| 7 
70 - 
Innerhalb des Kerns ersetzen wir g 
; ; ‘ ; 8 
die ortsveranderliche Mesonen- 5 
dichte ®@*(r’) durch die kon- 6 
stante mittlere Dichte* o - 
3 
wt ¢ 
tame flownec, | 
3 7 
Kern 
so daB pe eee 
Fig. 4. Vergleich der Aufenthaltswahrscheinlich- 
(1) e2 Oo oti lxeiten des Mesons im Kerninnern. a Fiir Wasser- 
Cpe 8K _ + Const stoffeigenfunktionen, 6 ftir exakte Eigenfunktionen. 
ots Kem [v- ioe Die Auswertung gilt fiir Pb 


: eo | pees 82 R? 
n(t) = {20 poe 
SK | J [rv 3 
Kern 
Nun bilden wir 
Sf |P(r’) Paty, 
W toff-Funkt 
11 Wasserstoff- Funktion OWasserstoff-Funktion __ Kern Sopcast capes 
Sea eeace —= z SS ae: — —. 
Nexakte Funktion Oexakte Funktion J | P(x ) | EVexakte Funktion 


Kern 


Berechnen wir dieses Verhaltnis mit Hilfe der tabulerten exakten Wel- 
lenfunktionen (vgl. Fig. 4), so erhalten wir eine Reduktion der Polarisa- 
tionsdichte um den Faktor 1/2. Wegen der Proportionalitat des Polari- 
sationspotentials zur Polarisationsdichte und wegen (31) muB daher die 


x Die Mesonendichte des 1 s-Zustandes Andert sich bei Pb vom Kerninneren zum 
KernauBeren um w 30%. 
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(ee) 
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Niveauverschiebung um mehr als den Faktor 1/2 kleiner sein als die von 
uns mit Wasserstoffeigenfunktionen berechnete. Fiir Pb erhalten wir 
daher AE, ,=1 keV. 

Die im Modell nicht erfaBte Einteilchenpolarisation laBt sich mit 
Hilfe der von DEMEUR und JoAcHAIN? fiir das Deuteron durchgefiihrten 
Rechnung abschatzen. Die Autoren finden eine Proportionalitat der 
Energieverschiebung von 10-2 eV zu der Aufenthaltswahrscheinlichkeit 
des Mesons am Ort des Protons. Bildet man mit Hilfe der tabulierten 
Wellenfunktion® die Aufenthaltswahrscheinlichkeit des Mesons am Ort 
eines sich auBerhalb einer abgeschlossenen Schale befindlichen Protons 
bei einem schweren Kern, so ergibt sich eine 104mal gréBere Wahr- 
scheinlichkeit relativ zum Deuteron. Da ein an den Kernrumpf gebun- 
denes Proton im allgemeinen schwerer polarisierbar sein wird als das 
im Deuteron gebundene Proton, diirfte daher eine Niveauverschiebung 
von mehr als 100 eV kaum zu erwarten sein. 

Ich danke meinem Lehrer, Herrn Professor Dr. H. MarscHatt, ftir die An- 
regung zu dieser Arbeit und viele wertvolle Diskussionen. Herrn cand. phys. 


A. FAssLer danke ich fiir seine freundliche Hilfe bei der numerischen Auswertung 
der Ergebnisse. 


4 DEMEUR, M., and Cu. Joacuain: Nuclear Phys. 17, 329 (1960). 
°> Forp, D.L., and I.G. Wits: Calculated Properties of u~-Mesonic Atoms. Los 
Alamos Scientific Laboratory, Preprint 1959. 
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Interferenzbrechung bei Durchstrahlung 
makroskopischer Kristallkeile 
Von 
G. LEHMPFUHL*® und K. MoLizRE 
Mit 10 Figuren im Text 
(Eingegangen am 2. Mai 1961) 


Es wurden die Interferenzbrechungseffekte studiert, die bei Durchstrahlung eines 
einer Kante benachbarten Kristallbereiches auftreten. Die keilf6rmigen Kristalle 
wurden durch Spaltung hergestellt; Versuchssubstanz war MgO. Die nach der 
dynamischen Theorie zu erwartenden Aufspaltungen der Laue-Strahlen konnten 
sowohl bei den Beugungsreflexen als auch beim Nullreflex bestatigt werden. Die 
Beobachtung des Kikuchi-Diagramms erméglichte es, die Kristallorientierung zu 
ermitteln und den Kristall so auszurichten, daB der Zweistrahlenfall nahezu reali- 
siert war. Aus den Aufspaltungen der Beugungsreflexe lieBen sich die starkeren 
Strukturfaktoren mit einer MeBgenauigkeit von etwa 2% bestimmen. Aus der 
Nullstrahlaufspaltung konnte das Brechungspotential (mittleres inneres Potential) 
ermittelt werden. Das Verfahren ist einfacher und genauer, als die Methode, welche 
die Interferenzbrechung an submikroskopischen Kristallen verwendet. Es diirfte 
allgemein anwendbar sein, falls Kristalle mit ideal ausgebildeten Kantenbereichen 
zur Verfiigung stehen. 


A. Einleitung 


Wird ein keilformiger Bereich eines Idealkristalls mit Elektronen 
durchstrahlt, so lést sich jedes der im Kristall erregten Materiewellen- 
felder beim Austritt aus dem Kristall in einzelne ebene Vakuumwellen 
auf, die als getrennte Beugungsstrahlen beobachtbar sind. Da sich die 
aus verschiedenen Wellenfeldern herriihrenden Beugungsstrahlen im 
allgemeinen in ihrer Richtung unterscheiden, ergibt sich eine Aufspaltung 
der Beugungsreflexe. Diese Erscheinung, die als Interferenzbrechung 
bezeichnet wird, ist bisher nur an submikroskopischen Kristallen (meist 
MgO) nachgewiesen und untersucht worden! ’. In diesem Fall beob- 
achtet man an der Stelle eines Laue-Punktes eine komplizierte Fein- 
strukturfigur, welche dadurch zustande kommt, daB gleichzeitig mehrere 


* D 188. 

1 ALTENHEIN, H. J., K. Morizre u. H. Nrenrs: Naturwissenschaften 39, 447 
(1952). 

2 Honjo, G., and K. Mrmama: J. Phys. Soc. Japan 9, 184 (1954). 

3 MoLigRE, K., u. H. Nreurs: Z. Physik 137, 445 (1954). 

4 ALTENHEIN, H.J., u. K. Moritre: Z. Physik 139, 103 (1954). 

5 MorterRe, K., u. H. Nrenrs: Z. Physik 140, 581 (1955). 

6 CowLEy, J.M., P. GoopMann and A.L.G. Rees: Acta crystallogr. 10, 19 
(1957). 

? MowizrRE, K., u. H. WAGENFELD: Z. Kristallogr. 110, 3 (1958). 
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(beim wiirfelférmigen Kristall maximal sechs) keilformige Bereiche des 
Mikrokristalls von den Elektronen durchlaufen werden. Aus den geo- 
metrischen Daten der Feinstrukturfiguren (also ohne Intensitatsmes- 
sungen) konnten Strukturfaktoren und mittlere Potentiale mit guter 
Genauigkeit bestimmt werden. 


Diese Méglichkeit der Auswertung des Interferenzbrechungseffektes 
ist allerdings bisher aus mehreren Griinden beschraénkt. Einerseits muB 
man iiber gut ausgebildete Mikrokristalle von kubischer oder parallelepi- 
pedischer Gestalt verfiigen, die man nur aus sehr wenigen Substanzen 
herstellen kann. Andererseits soll der untersuchte Kristall gegen den 
einfallenden Strahl so orientiert sein, daB der Fall der Einfachanregung 
vorliegt, d.h., daB fiir eine und nur eine Netzebenenschar die Laue- 
Bedingungen exakt oder nahezu exakt erfiillt sind. Nur in diesem Fall 
laBt sich die Auswertung in einfacher Weise durchfiithren*. Nun sind 
bei Elektronenbeugungsexperimenten (Beschleunigungsspannung etwa 
50 kV) solche Einstrahlrichtungen, bei denen Einfachanregung vorlegt, 
nicht leicht zu finden, da die Punkte des reziproken Gitters im Verhaltnis 
zum Radius 1/A der Ausbreitungskugel sehr eng liegen, die Kugel also 
fast immer in die Nahe mehrerer dieser Punkte kommt. Es ist schwierig 
solche Orientierungen eines Mikrokristalls, bei denen Einfachanregung 
vorhegt, bewuBt herbeizufiihren oder zu erkennen. Bei den Experi- 
menten mit polykristallinen Praparaten war man auf den gliicklichen 
Zufall angewiesen, da das einzelne Kristallchen, dessen Beugungseffekt 
man beobachtete, gerade die richtige Lage zum einfallenden Strahl 
hatte. Es ist zwar méglich, den Beugungseffekt eines Mikrokristalls mit 
den Methoden der Feinbereichsbeugung isoliert zu betrachten®’, eine 
definierte Anderung dieser Orientierung erfordert aber einen sehr erheb- 
lichen experimentellen Aufwand. Eine Anderung der Beschleunigungs- 
spannung? oder eine Drehung des Kristalls um eine feste Achse®, die 
willktirlich zu den Kristallachsen liegt, bewirkt zwar eine Anderung der 
Anregungsbedingungen, erlaubt es aber nicht, den Kristall in bestimmter 
Weise gegeniiber dem einfallenden Strahl zu orientieren. 

Wegen dieser Schwierigkeiten wurde nun versucht, den Effekt der 
Interferenzbrechung in seiner einfachsten Form bei Durchstrahlung 
eines makroskopischen Kristallkeils zu untersuchen. Ein Kristall mit 
einer exakt ausgebildeten Kante lat sich leicht auf einem Objekthalter 
befestigen und in definierter Weise zum Elektronenstrahl ausrichten. 
Durch Beobachtung des lichtstarken Kikuchi-Diagramms auf dem 
Leuchtschirm kann man die Orientierung des Kristalls bestimmen und 


* In gewissen Fallen von Mehrfachanregung ist die Auswertung zwar auch 
moglich, aber sehr kompliziert?. 


8 RIEcKE, W.D.: Proc. Stockholm Conference on Electron Microscopy 1956, 
S. 98. 
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entscheiden, ob der Fall der Einfachanregung vorliegt. Die Aufspal- 
tungen der Reflexe sind nicht so kompliziert wie die bei der Durchstrah- 
lung submikroskopischer Kristalle auftretenden Feinstrukturfiguren, 
da nur em keilf6rmiger Bereich durchstrahlt wird. Sie sind nicht nur 
im Interferenzstrahl, sondern auch im Nullstrahl zu beobachten®!®, da 
das Beugungsbild nur von einem Kristall herriihrt im Gegensatz zu dem 
Fall eines polykristallinen Praparates, bei dem sich die Nullreflexe der 
einzelnen Kristalle tiberlagern. Zur Priifung dieser Methode wurde die 
Interferenzbrechung an makroskopischen Kristallkeilen studiert und 
untersucht, inwieweit sich hierbei Strukturpotentiale und Brechungs- 
potential bestimmen lassen. 


B. Theorie 


Die bei der Durchstrahlung eines begrenzten Kristalls auftretende 
Beugung kann man naherungsweise nach der kinematischen Theorie der 
Elektronenbeugung durch den Schnitt der Intensitaétsbereiche der rezi- 
proken Gitterpunkte mit der Ausbreitungskugel deuten. Bei einem 
Kristallkeil besitzen die Intensitatsbereiche der kinematischen Theorie 
nach vON LAvE! stachelf6rmige Auswiichse in Richtung der Keil- 
flachen-Normalen. Die Ausbreitungskugel wiirde daher bei von der 
Bragg-Bedingung abweichender Einstrahlrichtung den Intensitats- 
bereich eines reziproken Gitterpunktes an zwei Stellen schneiden. So 
ware eine Aufspaltung der Beugungsstrahlen erklarbar. Diese Vorstel- 
lung fiihrt aber zu falschen Aussagen fiir den Fall, daB die Bragg-Be- 
dingung exakt erfiillt ist. Hierbei geht die Ausbreitungskugel genau 
durch den reziproken Gitterpunkt und die Aufspaltung miiBte ver- 
schwinden; doch ist sie in diesem Fall deuthch zu erkennen. Weiter 
beobachtet man bei solchen Einstrahlrichtungen, bei denen mehrere 
Interferenzen mit groBem Strukturpotential gleichzeitig angeregt sind, 
eine mehrfache Aufspaltung. Diese Erscheinungen kénnen nur durch 
die exaktere dynamische Theorie! !* der Elektronenbeugung beschrie- 
ben werden, die von N. Kato!® 14 fiir den Fall eines endlichen, polyedri- 
schen Kristalls ausgearbeitet worden ist. In den oben genannten Ar- 
beiten3~* 7 wurde diese Theorie ausfiihrlich behandelt und diskutiert. Zum 
besseren Vertandnis fiir das Folgende sollen die Hauptgedanken der 
Theorie zusammengefaBt werden; im tibrigen sei aber auf diese Arbeiten 
verwiesen. 


9 LEHMPFUHL, G., u. K. MottirReE: Phys. Verh. 10, 197 (1959). 
10 | EHMPFUHL, G., u. K. MoLizre: Acta crystallogr. 13, 1090 (1960). 

11 Laur, M. v.: Materiewellen und ihre Interferenzen. Leipzig: Akademische 

Verlagsgesellschaft 1948. 

12 BeruHe, H.: Ann. Physik 87, 55 (1928). 

138 Kato, N.: J. Phys. Soc. Japan 7, 397 (1952). 
14 Kato, N.: J. Phys. Soc. Japan 7, 406 (1952). 
Z. Physik. Bd. 164 
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Wie in den friiheren Arbeiten wird eine dimensionslose Schreibweise benutzt: 
Das elektrostatische Potential des Kristalls wird in Bruchteilen der Beschleuni- 
gungsspannung /& der einfallenden UT) angegeben. Alle Langen werden 
auf die de Broglie-Wellenlange A=h (2meE)-2 bezogen. An Stelle der Fourier- 
Koeffizienten ®, des Potentials verwenden wir also die GréBen y, = & A (g be- 
zeichnet ein Indextripel £18083); an Stelle des Radiusvektors r, bzw. de Wellen: 
vektors f, bzw. des reziproken Gittervektors b tritt W—=r/A, bzw. G=AF, bzw. 
B, = Ab, = A(g,b, + gb, + 363). Im Vakuum haben die Wellenvektoren den 
Betrag fe 

Die innere Normale der von den in Richtung ©? einfallenden Elektronen 
getroffenen Flache des Kristallkeils (Eintrittsflache) sei 3,, die auBere Normale 

der Austrittsflache, durch welche die Elektronen 

den Kristall verlassen, sei 4,. 

Fiir die Vektoren, die vom Ausbreitungspunkt 

zu den reziproken Gitterpunkten fiihren, und die 

9 fiir die kinematischen Interferenzbedingungen 
maBgebend sind, wird die Abkurzung 


6, = SF + B, (1) 


eingefiihrt. Die Komponenten dieser Vektoren 


ta) senkrecht zu den Kristallgrenzflachen nennen wir 
0 a 
eS 0 & 
Boe = (Sg, de), Pea = (Sg, da): (2) 
Die Laue-Bedingungen fiir das Indextripel 
“At, £(= 8, 8083) sind erfillt, wenn 


Av Ist ® der Winkel, welchen Gi” mit der Netz- 

Fig. 1. Definition des Anregungsfehlers | ebenenschar des Indextripels g bildet, so gilt 
(Sp, B,) =—| B,| sind. Bei Erfiillung der Bragg- 

Bedingung ware J = #, (Braggscher W ine, und nach (1) wiirde gelten | B,|=2sin 0, 


(Braggsche Gleichung). Wir definieren die Abweichung von der Erfiillung der 
Bragg-Bedingung (vgl. Fig. 1) durch den ,,Anregungsfehler“ 


0, = 2sin#, (sind — sind.) = — (G,, 6 + B,) = 2 — S2), (3) 
Ist Oy <<1, So nimmt diese Gréfe den Wert 1 — | S, an, bezeichnet also den Abstand 


des reziproken Gitterpunktes g von der Ausbreitungskugel (diese ist bei unserer 
Normierung die Einheitskugel). Offenbar ist 09) = 0. 

Das Biindel der in der Richtung Gf? einfallenden Elektronen denken wir uns 
durch eine Spaltblende begrenzt, deren Rander parallel zur Kristallkante liegen, 
und deren Breite gros gegen die de Broglie-Wellenlange ist. In geniigend weitem 
Abstande von der geometrischen Schattengrenze dieser Spaltblende lat sich die 
Wellenfunktion der einfallenden Elektronen naherungsweise durch die ebene Welle 


ys) — -22i(SM, R) (4) 


darstellen. Der Zustand im Kristall ist eine Uberlagerung Blochscher Wellenfelder, 
die wir durch den Index7 numerieren: 


—— LGV (5) 
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Bei geniigend steilem Einfall der Elektronen gegen die beiden Grenzflachen des 
Kristalls (By. 1, By, 1) kann man annehmen, da® in den Wellenfeldern die- 
jenigen Teilwellen zu vernachlassigen sind, die gegen die Eintrittsflache zuriick- 
laufen; man braucht die Reflexion an den Grenzflachen nicht zu beriicksichtigen!?, 
Man erhalt hinter der Austrittsflache eine Summe 
von ebenen Vakuumwellen 


oY sind die Wellenvektoren (Strahlrichtungen) der 


austretenden Vakuumwellen. 

Ein Zusammenhang zwischen den Vektoren G{®), 
Cr, und ow ergibt sich aus der Forderung, dak 
die tangentiellen Projektionen der Wellenvektoren 
an den Grenzflachen stetig sein miissen. Daraus 
folgt zunachst, dab Gy; sich von Gf? nur durch einen 
Vektor unterscheiden kann (vgl. Fig. 2), der senk- 


recht auf der Eintrittsflache steht: 


-— 6) 17.9: Oa 
Wu hos SA ( ae ) Fig. 2. Anschauliche Darstellung der 


; Ber Stetigkeitsbedingung der Tangential- 
a q (7 - oye) Se ey : 5 
wegen (1) und (7) gilt natiirlich auch komponenten der Wellenvektoren an 


; einer Grenzflache 
I> UA de: (9b) 


Die GréBen 7; heiBen die ,,Anpassungen” der Wellenfelder. Sie sind die Wurzeln 
der Dispersionsgleichung, der Losbarkeitsbedingung des linear-homogenen Systems 
der Grundgleichungen der dynamischen Theorie: 


Pe Dg Pe—h °° ug |=0, Dg=1+ G— SG. (10) 


Ph Ph—g Dj 2 Up 


Dieses Gleichungssystem entsteht durch Einfiihrung der Fourier-Entwicklung des 
Kristallpotentials und des Ansatzes (6) in die Schrédinger-Gleichung’. Die Dia- 
gonalglieder der Matrix sind Funktionen von g, und rt. Mit den Beziehungen (2), 


g 
5 


(3) und (9) ergibt sich: 
Dg =1+ Go — SZ= Yo + 20g — T(2Bge + T)- (11) 


Eine Diskussion der Grundgleichungen zeigt, dafs in der Matrix des Gleichungs- 
systems (10) alle diejenigen Zeilen und Spalten in erster Naherung weggestrichen 
werden kénnen, fiir welche D, >@, 0, Po ist. Im Laue-Fall kann dann in den 
iibrig bleibenden Gleichungen t neben f,, vernachlassigt werden, und es wird 
Dg G+ 20g — 2B get: Man spricht vom ,,N-Strahlenfall’ oder von »(N — 1)- 
facher Anregung‘, wenn, auBer @)=0, N — 1 weitere Anregungsfehler héchstens von 
der GréBenordnung gy, und alle anderen Anregungsfehler > @ sind. Dann ist die 
Dispersionsgleichung in t vom N-ten Grade; es gibt N Anpassungen 7;, also N 
starke Wellenfelder, die sich aus je N starken Partialwellen zusammensetzen. 


15 Nrenrs, H., u. E.H. WacGnerR: Z. Physik 143, 285 (1955). 
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Sind die Anpassungen 7; bekannt, so ergeben sich die Wellenvektoren CY der 
austretenden V sichumyellom aus der Forderung der Stetigkeit der Pagjeicionent der 
Wellenvektoren auf die Austrittsflache. Man erhalt nach Gl. (9), (3) und (11) 
unter Vernachlassigung der Quadrate von g, und 17; 


=a) z ja ; 30 Din 
Sg = Spo7 On = | eta = sale 


Pe a Pee Be a (1 2) 
GG ~(e ; 3 oa 


Bei (N — 1)-facher Anregung (beim N-Strahlenfall) gibt es im allgemeinen N ver- 
schiedene Wurzeln T; der Dispersionsgleichung, also eine N-fache Aufspaltung der 
Interferenzstrahlen, einschlieBlich des Nullstrahls. Umge- 
kehrt ergibt die Beobachtung der Aufspaltung im Experi- 
ment eine Méglichkeit, die Struktur der Wellenfelder zu 
untersuchen und mit den Aussagen der Theorie zu ver- 


[100] 


gleichen. 

Die Theorie ist insofern unvollkommen, als sie die Ab- 
sorption der Elektronen im Kristall (unelastische Streuung) 
nicht in Betracht zieht. Diese bewirkt, daB sich die Beugung 
nur in einem einige 100 A breiten Bereich in der Nach- 
barschaft der Kristallkante abspielt. Nach von LaveE!®1* 
sollte nun jedem Wellenfeld je nach der Richtung seines 
Stromvektors ein verschiedener Absorptionskoeffizient zu- 
zuordnen sein. Die Amplituden der Wellenfelder fallen auf 
q er Austrittsflache in der Richtung senkrecht zur Kante 
&o- exponentiell ab. Dementsprechend kénnen die austretenden 
Beugungsstrahlen nicht durch ebene Wellen  beschrieben 
werden, sondern sie miissen eine Richtungsverteilung besit- 
zen, deren Maxima durch die obigen Formeln (12) wieder- 
S SVe aa aaee pene gegeben werden. Die Halbwertsbreite der Richtungsvertei- 
ferenzstrahls bei Durch. Ung ist, worauf hier nicht naher eingegangen wird, dem 
strahlung eines Kristall- | Absorptionskoeffizienten des Wellenfeldes proportional. Die 
keilsim Zwei-Strahlenfall verschiedenen Aufspaltungskomponenten eines Beugungs- 

reflexes sollten also verschiedene Halbwertsbreiten besitzen. 

Die Dispersionsgleichung ist fiir den Fall der Einfachanregung in t quadratisch. 
Somit ergibt sich nach (12) eine einfache Aufspaltung sowohl im Nullstrahl als auch 
im Interferenzstrahl (Interferenzdoppelbrechung) (s. Fig. 3). Es besteht im Prinzip 
auch die Méglichkeit, die Dispersionsgleichung fiir Mehrstrahlenfalle auszuwerten’. 
Doch erweist es sich in den meisten Fallen als einfacher, das Experiment so zu 
fiihren, da®& die Einfachanregung nahezu realisiert ist. Im allgemeinen werden 
jedoch neben der stark angeregten Interferenz noch einige weitere Interferenzen 
schwach angeregt sein. Ihr EinfluB auf die Reflexaufspaltung kann in einer zweiten 
Naherung nach einem Verfahren von BETHE! durch die sog. dynamischen Zusatz- 
potentiale erfaBt werden’. 


(é) 
S; 


Fig. 3. Aufspaltung des 


Auf der photographischen Platte werden der gegenseitige Abstand 
der Feinstrukturreflexe im Interferenzstrahl und im Nullstrahl, sowie 
die Abstande der Nullreflexe vom Auftreffpunkt des Primarstrahls ge- 


16 Lave, M. v.: Acta crystallogr. 2, 106 (1949). 
 Laug, M. v.: Acta crystallogr. 6, 217 (1953). 
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messen (s. Fig. 3). Nach (12) sind das die GréBen 


We | So eS. ft — Tg ea be ba 
5 ' . Pe. Pee Pea 
1h = [Sve ad Sy | Ta) Soe sae oe 
Bp Boa (13) 
Ti =|S9 — Sf)|-L=Lrt- f,,|-% — 2 
Bo ; Bo é Bo a 
(ies eae cy ERs a el oe ec 3 
| Po Boe Boa 


Hierbei sind r* und t die beiden Wurzeln der reduzierten Dispersions- 
gleichung, und L ist die Lange der Beugungskammer. Fiir den Kristall- 
keil mit einem Keilwinkel von 90° wird 


| 4 1 1\9 7 
T= Vine + pe, Vigil + i, 
/ 1 1 li "v9 Ta 
Th = L | pe nln spo | (ane sits (Pg), (14) 
I0e Poa 
Ti + To = Vo + a5 (0g + 9) 
Bee Poa 
Dabei bedeutet 
, 1 Be, 32) 
Og — Og 5 Bee =o) Po ae | 
; 1 
= 0+ | > (Exe + Z0)| (15) 
P. Sea [20] 


Die /. sind die dynamischen Zusatzpotentiale der Betheschen 2. Nahe- 
mn =) Pp 
rung: 
a walaZ Pp =f.” Pp— a Ww Pp ye 
Dae = » a eras pac Mie > ae ae —— (16) 
HOR ie ee er h(+0, g) a7) 


Fiir eine erste Auswertung kann man die in Klammern stehenden Glieder 
der Gl. (15) vernachlassigen und braucht sie erst bei genaueren Rech- 
nungen zu beriticksichtigen. 


Aus den gemessenen GréBen 7, bzw. 7) kénnen die Strukturpoten- 
tiale ®,=q@,-E und aus 7p’ + 7) das Elektronenbrechungspotential 
PD, =: E bestimmt werden, wenn die Richtungskosinus fy; des ein- 
fallenden Elektronenstrahls in bezug auf die Kristallachsen, der An- 
regungsfehler 9, und die Beschleunigungsspannung £ bekannt sind. 
Diese GréBen kénnen mit guter Genauigkeit aus dem Kikuchi-Dia- 
gramm ermittelt werden (s. Anhang). 
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C. Experimentelle Anordnung 


1. Strahlquelle. Fiir die Feinstrukturuntersuchungen wurde eine 
besondere Beugungsapparatur aufgebaut. Als Strahlquelle diente der 
Strahlkopf mit Feinstrahlkondensor des Siemens Elmiskop I. Mit 
diesem System laBt sich einerseits ein helles Beugungsdiagramm bei 
geringerer Auflésung erzeugen und andererseits durch geeignete Fokus- 
sierung, die zur Auflésung der Feinstrukturen erforderliche Bestrah- 
lungsapertur von 10°rad erreichen. Der kleinste Fokusdurchmesser 
bei Fokussierung auf das Objekt ist dort etwa 2, wobei sich die Be- 
strahlungsapertur aus der GréBe der Kondensoraperturblende ergibt. 
Wird auf den Leuchtschirm fokussiert, so ist dort der Strahldurchmesser 


etwa 12 wu. 


2. Objekthalter. Da speziell fiir die Kantendurchstrahlung die Be- 
wegung und Einstellung des Praparates im Elektronenstrahl reproduzier- 
bar und mit groBer Genauigkeit erfolgen mu, wurde fiir diese Unter- 
suchungen ein besonderer Objekthalter konstruiert *. Bei einer Ande- 
rung der Einstrahlrichtung durch Drehung des Praparates sollte der 
untersuchte Kristallbereich im Elektronenstrahl bleiben, der bei Fokus- 
sierung auf das Objekt, wie gesagt, einen Durchmesser von etwa 2% 
hatte. Zur Erfiillung dieser Forderung war ein erheblicher Aufwand 
notwendig, wenn ein so kleiner Bereich untersucht werden sollte. Von 
bereits bekannten Praparathaltern!®*! schien nur ein Verstelltisch von 
E. Ruska und F. STOCKLEIN*! fiir eine Verbesserung geeignet zu sein. 
Das gleiche Prinzip wurde angewendet und dabei etwa die gleiche Ein- 
stellgenauigkeit erzielt, die auch RIrECKE und STOCKLEIN” erreichten. 
Zur Beseitigung von Aufladungen nichtleitender Praparate wurde in 
die Objektkammer ein Entlader?! eingebaut. 


3. Registriereinrichtung. Beobachtungstubus mit Leuchtschirm und 
Reihenaufnahmekassette fiir 12 Platten 6x9 wurden vom Siemens 
Elmiskop tibernommen. Die Beugungslénge der Apparatur betragt 
405 +0,25 mm. Zwischen Praparat und Photoplatte befinden sich keine 
Linsen. 


Eine Kontrolle der Fokussierung auf dem Leuchtschirm ist sehr 
schwierig, da das Auflésungsvermégen eines iiblichen Schirmes nur 


* Pur viele Ratschlage und wertvolle Hinweise méchten wir Herrn F.StOCKLEIN 
unseren Dank aussprechen. 

18 THIESSEN, P.A., u. TH. ScHoon: Z. phys. Chem., Abt. B 36, 195 (1937). 

19 HEISE, F.: Optik 9, 139 (1952). 

20 LADAGE, A.: Z. Physik 144, 354 (1956). 

21 RIECKE, W.D.: Z. wiss. Mikr. u. mikr. Techn. 36, 427 (1958). 

22 RIECKE, W.D., u. F. STOCKLEIN: Z. Physik 156, 163 (1959). 
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etwa 100 u betragt®*. Daher wurde zur genauen Fokussierung in Héhe 
der Photoplatte ein Zinksulfid-Einkristall angebracht*, der vor der 
Aufnahme aus dem Strahlengang geschoben wird. Dieser Einkristall 
wird mit einer 10,5tach vergréBernden Lupe betrachtet. 


4. Ablenkkondensator. Zwischen Praparat und Photoplatte befindet 
sich ein Ablenkkondensator, der es erméglicht, durch Anlegung eines 
Wechselfeldes den Nullstrahl oder einen Interferenzstrahl zu einem 
Strich von etwa 1 mm Lange auszuziehen. Eine Reflexaufspaltung liBt 
sich dann photometrisch sehr genau ausmessen, da iiber die statistischen 
Schwankungen des Plattenkorns gemittelt wird. Das Ablenkfeld steht 
senkrecht auf der Ebene, in der die aufgespaltenen Interferenzstrahlen 
des betreffenden Indextripels liegen. Zur Auslenkung dient eine Sage- 
zahnspannung von 50 Hz. Diese Frequenz wurde gewahlt, damit even- 
tuell vorhandene Wechselstromstérfelder leichter erkannt werden 
konnen. 


5. Spannungsversorgung. Als Hochspannungsquelle wird eine kom- 
merzielle Anlage von Zeiss (HA 60) benutzt, mit der kontinuierlich 
Spannungen zwischen 20 und 65 kV eingestellt werden kénnen. Durch 
geeignete Stabilisierung wurde fiir die Hochspannung eine Konstanz 


von etwa 7-10°° pro Minute erreicht. 


D. Durchfiihrung der Experimente 


Alle Untersuchungen dieser Arbeit wurden mit Magnesiumoxyd- 
kristallen durchgefiihrt**. MgO hat Steinsalz-Struktur; die Gitter- 
konstante betragt 4,202 A. Uns stand ein Periklas von sehr guter 
Qualitat zur Verfiigung***, von dem kleine Wiirfelchen von 1—2 mm 
Kantenlange so abgespalten wurden, da eine von zwei frischen (100)- 
Spaltflachen gebildete Kante entstand. Die Kristalle wurden auf dem 
Tischchen des Objekthalters mit Aquadag (einer waBrigen Suspension 
von Graphit) angeklebt, so daB der zu untersuchende Kantenbereich 
(der Kristallkeil) durchstrahlt werden konnte. 

+ Dieser Kristall wurde uns freundlicherweise von Trau Dr, R. BRosER- 
WARMINSKI tiberlassen. 

xx MeO ist wegen der guten Spaltbarkeit, des hohen Schmelzpunktes und der 
Unempfindlichkeit der Oberflachenstruktur gegen Luftfeuchtigkeit als Versuchs- 
substanz fiir den vorliegenden Zweck besonders geeignet. Bei anderen Substanzen 
(z.B. NaCl, LiF) sind kompliziertere VorsichtsmaBnahmen nétig (Préparation in 
trockener Atmosphare, Vermeidung einer zu hohen Stromdichte bei den Beugungs- 


experimenten). Deshalb haben wir uns zunachst auf MgO beschrankt. 
*xkx Dieser Kristall wurde uns freundlicherweise von Herrn Professor BORRMANN 


iiberlassen. . 
23 ARDENNE, M.v.: Tabellen der Elektronenphysik, Ionenphysik und Uber- 


mikroskopie, S. 175. 
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Bei der Préparation muBte darauf geachtet werden, daB eine még- 
lichst ungestérte Kante entstand. Das wurde zunachst lichtmikrosko- 
pisch und dann elektronenoptisch kontrolliert, indem eine Schatten- 
abbildung der Kante hergestellt wurde. Sehr feine UnregelmaBigkeiten 
der Kante waren leicht festzustellen, wenn man im Kikuchi-Diagramm 
einen einzelnen Reflex bei einer Verschiebung des Kristalls in Richtung 
der Kante auf dem Leuchtschirm mit einer Lupe beobachtete. Bei einem 
ungestérten Kristallkeil darf hierbei keine Anderung der Intensitat des 

Reflexes feststellbar sein. Diese Prii- 


(ey) fungsmethode ist empfindlicher als die 
ae Stahlquele  \ichtmikroskopische Kontrolle. 
Bei Verwendung einer 100 2 Kon- 


al Feinstraf/- densoraperturblende und bei Fokus- 

[| al Kongensor — sierung auf den Leuchtschirm war 

BITE der Strahldurchmesser in Objektnahe 
Kristal! 70 u. Die ungestdrten Keilbereiche 
muBten daher eine Ausdehnung von 

etwa 20 besitzen, da der Elektro- 


E nenstrahl diese Lange des Keils er- 
g pai faBte, wenn der Kristall nur ty 
" EDK — : . . 
4 hondensotor 1 den Strahl hineintauchte. Ideale 
| Bereiche dieser Ausdehnung waren 
/ im allgemeinen leicht zu_ finden. 

Fhoreplote ~~ Mitunter waren sie noch wesentlich 

Fig. 4. Schematischer Strahlengang bei Durch- groBer 

strahlung eines Kristallkeils. Gestrichelt ist ; ’ 

eine Platte des Ablenkkondensators angedeutet Den schematischen Strahlengang 


zeigt Fig. 4. Zur Aufnahme des 
Kikuchi-Diagramms wurde der Elektronenstrahl auf die Kante des 
Kristallkeils fokussiert. Auf dem Leuchtschirm waren dann die stark 
angeregten Reflexe zu erkennen. Der Kristall lieB sich leicht so ein- 
stellen, daB nur eine gewiinschte Interferenz stark angeregt und damit 
der Fall der Einfachanregung annahernd realisiert war. Um ein kon- 
trastreiches Kikuchi-Diagramm zu erhalten, wurde die Photoplatte etwa 
1/, bis 1 min belichtet. Wegen dieser langen Belichtungszeit traten in 
den Aufnahmen auch schwache Nebenanregungen hervor, deren Inten- 
sitat aber wesentlich geringer war als die der stark angeregten Inter- 
ferenz. 

Zur Fokussierung auf den Leuchtschirm wurde der Kristall aus dem 
Strahl herausgezogen und der Fokus durch Beobachtung des ZnS-Ein- 
kristall-Leuchtschirms kontrolliert. Nachdem der Kristall wieder an 
den Strahl herangeschoben war, konnte man bei stark angeregter Inter- 
ferenz den Reflex schwach auf dem Leuchtschirm erkennen. Zu seiner 
Aufnahme gentigten Belichtungszeiten von 1 bis 3 sec. AnschlieBend 
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an diese Aufnahme wurde der Interferenzstrahl mit Hilfe des Ablenk- 
kondensators zu einem Strichpaar von etwa 1mm Lange ausgezogen. 
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Fir diese Aufnahmen und Untersuchungen mute der Entlader einge- 
schaltet werden, da die Aufladungen des Kristalls stark stérten. Als 
Photomaterial dienten Perutz Silber Eosin Platten 6,5 x9 cm. 

In Fig. 5 sind die Aufnahmen zusammengestellt, die zur Bestimmung 
des Strukturpotentials und des Brechungspotentials fiir den Reflex 
(220) notig waren. a) zeigt das Kikuchi-Diagramm, in dem man die 
schwachen Nebenanregungen erkennt, b) den Reflex (220) bei Fokus- 
sierung auf die Photoplatte, c) die Umgebung des Nullstrahls (der stark 
geschwarzte, runde Fleck riihrt von dem am Kristall vorbeigehenden 
Priméarstrahl her; dariiber sieht man die beiden Null-Reflexe). SchlieB- 
lich ist in e) die Photometerkurve des zu einem Strichpaar (d) ausgezoge- 
nen Reflexes (220) wiedergegeben. Aus dem Feinstrukturabstand 7, 
im Reflex (220) oder aus dem Abstand der Null-Reflexe 7) wurde das 
Strukturpotential ®, nach der Beziehung (14) bestimmt. Das Bre- 
chungspotential ®, wurde aus den Abstanden 7° + 7) der Null-Reflexe 
vom Primarfleck nach (14) berechnet. 


E. Auswertung 

Das Kikuchi-Linien-System ist fest mit dem Kristall verbunden. 
Es bietet daher ein ausgezeichnetes Hilfsmittel zur Orientierungsbestim- 
mung des Kristalls in bezug auf die Richtung des einfallenden Elek- 
tronenstrahls, der sich im Diagramm markiert*. Die Linienabstande 
und die Lage des Null-Reflexes im Kikuchi-Diagramm wurden mit 
einem KoinzidenzmaBstab ausgemessen. Es erwies sich als zweckmabig, 
die Wellenlange nur aus dem Abstand eines gut erkennbaren und 
scharfen Kikuchi-Linienpaares zu ermitteln. Die Wellenlange konnte 
nach dieser Methode besser als auf 10° bestimmt werden. Als Bezugs- 
linien zur Bestimmung der Richtungskosinus dienten die Spur der 
(110)-Ebene und eine auf dieser senkrechte Gerade, die durch die nachste 
Zone geht. Es wurden die Abstande des Null-Reflexes von entsprechen- 
den Kikuchi-Linien gemessen und dann mit Hilfe der Wellenlange die 
Abstande auf diese Bezugslinie umgerechnet. Bei der Auswertung war 
zu beachten, da das Kikuchi-Diagramm infolge der Brechung etwas ver- 
schoben wird. Daher muBte die Lage des Schwerpunktes der beiden 
Null-Reflexe ausgemessen werden und nicht die des Primarstrahls. 

Zur Bestimmung des Anregungsfehlers konnte entweder der Abstand 
des Reflexes g von der zugehérigen Linien g ausgemessen werden oder, 
wenn die Linie zu breit war, auch der Abstand von einer héher indizierten 
scharferen Linie n-g. Der Abstand der Feinstrukturreflexe wurde aus 
eier anderen Aufnahme, bei der auf die Photoplatte fokussiert war, mit 
einem MeBmikroskop bestimmt. Wurde der Reflex mit dem Ablenk- 


* Das Verfahren zur Bestimmung der Orientierung ist im Anhang naher er- 
lautert. 
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kondensator zu einem Strichpaar ausgezogen, so konnte der Reflex- 
abstand sehr genau mit einem Mikrophotometer ausgemessen werden 
(s. Fig. 5). Bei der Auswertung wurde die geringe Anderung der Ein- 
strahlrichtung beim Ubergang vom Kikuchi-Diagramm zum Punkt- 
diagramm berticksichtigt. Wird auf die Photoplatte fokussiert, so schlieBt 
bei Verwendung einer 100 » Kondensoraperturblende ein Randstrahl mit 
der Strahlachse den Winkel « =1 +104 ein. Da der Kristall nur ganz 
wenig in den Strahl eintaucht, bestimmen diese Randstrahlen die Ein- 
fallsrichtung. Aus der Kikuchi-Aufnahme wurde stets die Lage des 
Reflexschwerpunktes, also die Lage der Strahlachse bestimmt. Der An- 
regungsfehler muBte daher um diesen Winkel «, der von der Grobe der 
Kkondensoraperturblende abhangt, korrigiert werden. 

Waren im Wikuchi-Diagramm Nebenanregungen zu sehen, so mubte 
ihr EinfluB durch die Betheschen Zusatzpotentiale (16) beriicksichtigt 
werden. 

F. Diskussion der MeBergebnisse 

Die nach dieser Methode bestimmten Strukturpotentiale und das 
Brechungspotential sind in der Tabelle zusammengestellt. In der zwei- 
ten Spalte sind die Strukturpotentiale wiedergegeben, die ohne Beriick- 
sichtigung der Zusatzpotentiale bestimmt wurden. Sie zeigen bereits 


Tabelle. Strukturpotentiale D,,;,; und Brechungspotential Dogg fiir MgO 


Prxi 


PrKl PyrKL PrKI Poo = 

hkl unkorr, kc nT. theoret. unkorr. Vowmmacs | ieee CowLey csi MOUIEEEC 

V NIEHRS MIHAMA ee WAGENFELD 
111 4, 8} byes i PAO) |) (Ud) 1) {sta 0) 1525 Ua 12 1,92 
200 7,8 ed WG I 14,3 1359 LSD 7,0 8,0 MM 
220 Bo) By 5,14 14,9 14,9 5,09 5,5 5,3) yO) 
222 3,6 Sv 3,92 ly) VS) SS) 3,5) 4,2 Sia) 3,87 
400 1,6 3D 34S 14,2 15,4 2,6 De; 
420 2a 2,8 2,61 13,9 14,3 2,4 Ze 
Wor, 1.8 [9 | 4.70 | 155) 45.84 2. 1,2 


Bei den korrigierten Werten (Spalte 3 und 6) wurde der Einflu® schwacher 
Nebenanregungen durch die Betheschen Zusatzpotentiale berticksichtigt. Die 
theoretischen Werte (Spalte 4) wurden aus Hartreeschen Atomeigenfunktionen fiir 


293° K berechnet?. 


eine recht gute Ubereinstimmung mit den theoretischen Werten (Spalte 4) 
mit Ausnahme der Strukturpotentiale ®,,, und @®4 9. Hier ist eine 
erhebliche Abweichung von den theoretischen Werten* festzustellen. 
 ® Sie wurden unter Verwendung der Hartreeschen Atomeigenfunktionen fir 
293° K berechnet® (s. Spalte 4) und stimmen im allgemeinen gut mit den Werten 
iiberein, die aus Réntgendaten von BRILL, HERRMANN und Pretrers”4erhalten wurden. 

24 BRILL, R., C. HERRMANN u. CL. Peters: Z. anorg. allg. Chem. 257, 151 (1948). 
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Beim Reflex (004) wird diese Abweichung durch die gleichzeitige An- 
regung der Reflexe (002), (002) und (006) (s. Fig. 6) verursacht. Ihre 
Anregungsfehler hangen nur vom Radius der Ausbreitungskugel ab und 
sind im iibrigen unabhingig von der Einstrahlrichtung, wenn fiir (004) 


Fig. 6. WKikuchi-Diagramm bei Anregung des Reflexes (004) 


die Bragg-Bedingung exakt erfiillt ist. Das Strukturpotential des Re- 
flexes (200) ist sehr stark, hinzu kommt die starke Kopplung (002) — 
(004) =(002) und der relativ kleine Anregungsfehler 0993 =3,2 - 1074. 
Daher miissen zur Bestimmung des Strukturpotentials ®,) 9 unbedingt 
die Zusatzpotentiale fiir die Nebenanregungen (006), (002) und (002) 
beriicksichtigt werden. Man erhalt dann eine gute Ubereinstimmung 
(Spalte 3) mit dem theoretischen Wert. Auch beim Reflex (111) ist die 
Abweichung zu verstehen, da bei der Aufnahme verschiedene Reflexe 
mit groBem Strukturpotential schwach angeregt waren. Das Struktur- 
potential ®,,, ist klein, und daher machen sich die Einfliisse der anderen 
Keflexe stark bemerkbar. Ihre Beriicksichtigung bringt eine wesent- 
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liche Verbesserung des Wertes von ®,,,%. Zur Bestimmung der tibrigen 
Strukturpotentiale liefern die Zusatzpotentiale keine nennenswerten 
Beitrage. Die Einfliisse der schwachen Nebenanregungen heben sich 
zum Teil auf, z.B. traten bei Anregung des Reflexes (O( 


)2) sehr viele 


Fig. 7. Kikuchi-Diagramm bei Anregung des Reflexes (002). Esist eine Vielzahl von anderen Reflexen 
schwach angeregt, die aber keinen nennenswerten EinfluB auf die Bestinsmung des Strukturpotentials yo 
austiben 


schwache Nebenanregungen auf (s. Fig. 7), die aber, wie man aus der 
Tabelle ersieht, kaum einen EinfluB auf ®, ausiibten. 

Die Nebenanregungen k6nnen nicht in allen Fallen durch Zusatzpotentiale 
beriicksichtigt werden. Sind namlich andere Reflexe mit gr6Berem Strukturpoten- 
tial sehr stark angeregt, so dab ihr Anregungsfehler in der gleichen GréBenordnung 
wie der des untersuchten Reflexes liegt, so verliert die Bethesche zweite Naherung 
ihre Giiltigkeit, da sie auf der Annahme beruht, dab alle anderen Interferenzen auBer 
der betrachteten schwach angeregt sind, ihre Anregungsfehler also groB sind. Das 


* Der theoretische Wert von 1,20 V scheint zu niedrig zu legen’. Ahnliche 


Schliisse ergaben sich aus der Arbeit von BRILL u. Mitarb.™. 
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zeigte z.B. ein Versuch zur Auswertung des Reflexes (024), bei dem sich ohne 
Anwendung der Betheschen Korrektur zufallig fast genau der theoretische Wert des 
Strukturpotentials (2,6 V) ergeben hatte. Bei der Aufnahme war auBer dem Reflex 
(024) auch der Reflex (244) mit kleinem Anregungsfehler angeregt (9374 ~~ 10 4, 
wahrend 0g54~5° 10°). Beriicksichtigt man in diesem Fall die Nebenanregungen 
durch die Zusatzpotentiale, so ergibt sich fiir Ds ein ,,korrigierter Wert‘ von 
1,4 V, der viel zu tief liegt. Fiir diesen Fall miiBte das dynamische Grundgleichungs- 
system (5) auf drei Gleichungen entsprechend einer Zweifachanregung reduziert 
werden. Die Dispersionsgleichung (10) wird dann eine Gleichung dritten Grades 
int7. Es ist aber nicht nétig, in dieser Weise vorzugehen, da die experimentellen 
3edingungen leicht so abgedandert werden kénnen, daBb der Fall der Einfachanre- 
gung nahezu realisiert wird (s. Tabelle, Zeile 6). Innerhalb der MeBgenauigkeit 
besteht dann eine recht gute Ubereinstimmung mit dem theoretischen Wert, wenn 
die Nebenanregungen durch Zusatzpotentiale beriicksichtigt werden. 


Die Genauigkeit, mit der die @®,,; angegeben werden kénnen, 
nimmt ab, je kleiner die Strukturpotentiale werden. Falls @,;; = 0 ist, 
kann das Strukturpotential mit dem geringsten relativen Fehler be- 
stimmt werden. Bei kleinen @,,,; sind die Richtungsunterschiede 
der Ausbreitungsvektoren einer Interferenz jedoch im Fall @,,;=0 so 
gering, daB sie wegen der Strahlverbreiterung infolge Absorption nicht 
mehr aufgelést werden kénnen. Die durch Absorption bedingte Halb- 
wertsbreite der Reflexe betragt bei einer Beugungslange von 405 mm 
etwa 30 u, wahrend der Abstand der Feinstrukturreflexe z.B. fiir die 
Interferenz (440) be1 50 kV Strahlspannung und exakter Erfiillung der 
Bragg-Bedingung (0449 =0) bei etwa 29 liegt. Will man in diesen 
Fallen iiberhaupt eine Aufspaltung beobachten, so muB der Anregungs- 
fehler von Null verschieden gewahlt werden, wodurch aber die Genauig- 
keit geringer wird. Die gréBte Genauigkeit wurde bei den Reflexen (002) 
und (220) erzielt. Der MeBfehler betragt etwa 2%. 

Ein Vergleich der Strukturpotentiale mit den Werten anderer Au- 
toren® >? aus Untersuchungen an submikroskopischen Kristallen zeigt 
die Brauchbarkeit dieser Methode. Sie liefert zum Teil mit der Theorie 
besser tibereinstimmende Ergebnisse, da aus den Kikuchi-Diagrammen 
die Nebenanregungen erkannt und dann beriicksichtigt werden kénnen. 

Zur Bestimmung der Strukturpotentiale wurde im allgemeinen die 
Nullstrahlaufspaltung nicht herangezogen, da die unterschiedliche In- 
tensitat der beiden Partialwellen bei von Null verschiedenem Anregungs- 
fehler und die erhéhte Untergrundschwarzung eine Auswertung sehr 
erschweren. Jedoch wurde aus den Nullstrahlaufspaltungen das Bre- 
chungspotential ®yo9 (Tabelle, Spalte 5 und 6) ermittelt. Der zuver- 
lassigste Wert wurde aus dem Nullstrahl des Reflexes (220) mit einer 
Genauigkeit von etwa 3% erhalten. Auch die Werte zu den Reflexen 
(420) und (440) sind mit guter Genauigkeit bestimmt worden, wahrend 
die anderen Werte in einem gréBeren Ungenauigkeitsintervall bis zu 10% 
liegen. Als Mittelwert erhalt man fiir yoo (ohne Beriicksichtigung des 
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wegen starker Nebenanregungen sehr unsicheren Wertes 11,0 V bei (141)) 
Doo9 = 14,4 V. 


Der theoretische Wert liegt nach FENGLER® etwa bei 12 V mit einem 
Fehler von etwa 10%. Die Abweichungen hiervon und die Schwan- 
kungen der ®yo99-Werte kénnen auf unterschiedliche Beschaffenheit der 
Keiloberflachen zuriickzufiihren sein. Von gewissem EinfluB auf die 
MeBgréBe ®yo9 war die Stromstirke des Entladers. Es wurde mehrmals 
qualitativ die Abhangigkeit des Brechungspotentials von der Ent- 
laderstromstarke beim Reflex 
(220) untersucht. Mitunter war 
M99 in einem groBenVariations- 
bereich des Entladerstroms von 
0,05 bis 1,0 mA nahezu konstant, 
wuchs aber bei ausgeschaltetem 


Entlader auf 16,5 V, wahrend 203 


220 


bei einer anderen Versuchsreihe 


kein einfacher Zusammenhang 
zwischen der Entladerstrom- 
starke und der MeBgr6Be fiir 
Po) zu erkennen war. In Uber- - 
einstimmung mit den Angaben 
von KEHOE? war aber stets eine 
deutliche VergroBerung von 
Poo. zu beobachten, wenn der 
Entlader ausgeschaltet wurde. 
Hierdurch laBt sich die Abwei- 
chung des aus der Durchstrah- 


002 002 


lung submikroskopischer_ Kri- 
stalle ermittelten Brechungs- 
potentials von 15,3 V, das ohne 


Verwendung eines Entladers be- 
stimmt wurde, von dem oben 
angegebenen Wert erklaren. 


G. Beobachtung 
von Mehrfachanregungen 


220 222 
Bei gleichzeitiger Anregung Fig. 8. ee eee a Beugungsreflexe bei 
5 tinstrahlung in Richtung ~ [110| 
von N Interferenzen entstehen 
im Kristall N +1 Wellenfelder, die sich beim Verlassen des Kristalls 
durch eine zur Eintrittsflache nicht paraliele Austrittsflache fiir jede Inter- 
ferenz in N +1 ebene Wellen auflésen. Bei Mehrfachanregungen (N > 1) 


beobachtet man trotzdem meistens nur eine einfache Aufspaltung der 
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Beugungsreflexe, da in den einzelnen Wellenfeldern im allgemeinen nur 
zwei Partialwellen starke Amplituden haben’. Nur bei ganz speziellen 
Einstrahlrichtungen wurden von MoLizRE und WAGENFELD’ hohere 
Aufspaltungen beobachtet. Wir fanden sie immer dann, wenn annahernd 
in Richtung einer Zone hoher Symmetrie ([110] oder [111]) eingestrahlt 
wurde und dabei der Anregungsfehler aller Reflexe relativ groB war. 
In Fig. 8 sind mehrere Reflexe wiedergegeben, die bei Einstrahlung in 
Richtung ~[110] mit von Null verschiedenen Anregungsfehlern auf- 
traten. Man erkennt deutlich beim Reflex (222) sechs Wellenfelder und 
bei einigen anderen Reflexen sogar sieben und mehr. Zu dieser Auf- 
nahme wurde auf den Kristall fokussiert und der Strahl durch eine 
40 u-Kondensoraperturblende begrenzt. Hierbei sind die mehrfachen 
Reflexaufspaltungen besser zu erkennen als bei einer Fokussierung aut die 
Photoplatte. Wird der Reflex durch das Ablenkfeld zu Strichen ausge- 
zogen, so lassen sich die Feinstrukturreflexe photometrisch mit guter 
Genauigkeit ausmessen. Eine Auswertung solcher Vielstrahlfalle ist 
auBerst kompliziert und erfordert eine praktisch kaum zu realisierende 
MeBgenauigkeit fiir die Bestimmung der Anregungsbedingungen. Selbst 
bei einem 3-Strahlenfall hangen die Aufspaltungen sehr empfindlich von 
den Anregungsbedingungen ab, die aus dem Kikuchi-Diagramm nur mit 
beschrankter Genauigkeit ermittelt werden kénnen. 


Anhang 

Ermittelung der Anregungsbedingungen. Da das Kikuchi-Liniensystem mit 
dem Kristall fest verbunden ist, kénnen die Richtungskosinus des Vektors €{”? 
aus der Lage der Nullreflexe in diesem Diagramm berechnet werden. Dazu ist 
jedoch eine genaue Indizierung des Diagramms notwendig und zwar des Aus- 
schnittes, der durch die Versuchsbedingungen gegeben ist. Bei den Experimenten 
wurde annahernd parallel zur (110)-Ebene eingestrahlt. Der Kristall wurde um die 
{110]-Achse um groBere Winkel (bis + 50°), dagegen um die [001 |-Achse nur wenig 
(etwa + 3°) gedreht (vgl. zur Kristallorientierung Fig. 3). Von Interesse ist daher 
der Teil des Kikuchi-Diagramms, welcher dem (220)-Band benachbart ist. Man kann 
ihn sich auf einer Zylinderflache um den Kristall vorstellen mit [110] als Achse und 
einem Radius L, der gleich der Beugungslange ist. Das Diagramm kann leicht 
konstruiert werden, wenn man die Schnittlinien der Netzebenen mit dem Zylinder- 
mantel zeichnet. Die entsprechenden Kikuchi-Linien-Paare verlaufen dann zu den 
Netzebenenspuren parallel. Zur Konstruktion werden nur die Zonenachsen be- 
rucksichtigt, die in der (110)-Ebene liegen. Fiir die Netzebenen {h, hgh), die zu der 
Zone (”,N 3) gehGren, gilt ny hy + Nghe + Nighy = 0. 
Sie bilden mit der (110)-Ebene den Winkel e, der sich aus 


h, + ho 


; COS E a 
ergibt. )2 (AZ + h2 + AB) 

Die in der (110)-Ebene liegenden Zonenachsen haben die spezielle Form [nn Nz). 
Die Zonenachsen schlieBen mit der [001 |-Achse den Winkel 90° — =o em 


Nes 


sin i= cosa = —— ; 
\2n2 + n2 
penny 3 
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S y eS 8 > 
>= 
(220) 
[777] 
| | 
50° yy? 


(789) 2 
(ine) : 
(720) ~~ a 
(822) X78] : 
(702) N b 
Sy ee 
(neh) : are 
(198) - 
(89) 5 
(822) £ 
(820) 8 5 
(802) Iss = : 
(82n) 8 
(879) 5 
(2th) Z 
(222) 5 
(nzé) 3 
S a 
(2 00, ) eS a s A 
= a 

(#22) 

(222) 

(Zh) 


Diese Gleichungen erlauben es, die Lagen und gegenseitigen Orientierungen der 
Netzebenenspuren auf dem Zylindermantel, der anschlieBbend abgerollt wird, 
zu konstruieren (s. Fig. 9a). Zur Analyse des Kikuchi-Diagramms wird eine 
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Aufnahmeserie gemacht, bei der der Kristall fiir jede folgende Aufnahme um etwa 8° 
um die [110]-Achse weitergedreht wird (Fig. 9b). Man erhalt dann eine Reihe von 
aneinanderstoBenden Tangentialebenen um den Zylindermantel. Dieses Diagramm 
wird durch Vergleich mit dem konstruierten indiziert. 

Die Richtungskosinus Bor» Box, Pog eThalt man aus dem Winkelabstand A? des 
Null-Reflexes von der Spur der (110)-Ebene und aus dem Winkelabstand Ag von 
einer Geraden, die durch die nachste Zone geht und senkrecht auf der (110)-Spur 
steht (vgl. Fig. 10): 

ee — 2 {cos AP cos (p + Ag) — sin AB} 


yo = 3 fcos Ad cos (p + Ap) + sin AD} 


Bo3 = cos AB sin (p + Aq). 


Der Anregungsfehler fiir die angeregte Interferenz wird am genauesten aus dem 
Winkelabstand des Reflexes g von der zugehérigen Kikuchi-Linie g ermittelt. Der 
Anregungsfehler ist nach Gl. (3) 


O2—|\S,\ (sind — sin G). 


[070] sin # ist die Projektion von G, auf B,, 

‘ und @, ist der exakte Bragg-Winkel. Nach 
e/- Fig. 1 ist die Differenz beider Winkel- 
funktionen bei kleinen Winkeln etwa A,. 
Damit wird der Anregungsfehler 


Og ~ | Bz] - AG. (18) 


Hierbei ist auf das Vorzeichen von Ad, 
zu achten. Liegt g innerhalb der Aus- 
breitungskugel, so ist 40,>0, liegt da- 


‘c gegen g auBerhalb, so wird Ad, < 0. 

LhK/] Die Wellenlange der Elektronen wird 

Fig. 10. Lage des Nullstrahls 6 im ebenfalls aus dem Kikuchi-Diagramm be- 
Koordinatensystem des Kristalls stimmt. Da die zur Ausmessung geeigneten 


Linienpaare im allgemeinen unsymme- 
trisch zum Null-Reflex liegen, miissen bei einer genauen Wellenlangenbestimmung 
diese Abweichungen beriicksichtigt werden. Ist D der gegenseitige Abstand des 
Linienpaares in der Registrierebene und sind d, und d_ die Abstande der Linien 
vom Null-Reflex mit d, + d_= D, so erhalt man fiir die Wellenlange mit a = Gitter- 


konstante 
a D 1 ID LG ak a 
ee ee eee 
2 
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Die Ziindung in Wasserstoff 
im Bereich des Nahdurchschlags 
Von 
G. ScuMitz und H. NIESTERS 
Mit 11 Figuren im Text 
(Eingegangen am 24. Mai 1961) 


Es wird die Abhangigkeit der relativen Ziindspannungssenkung AU/U und des 
Ziindstromes J, vom Fremdstrom J, in Wasserstoff bei Werten des Produktes aus 
dem Druck # und der Schlagweite L von 1,05 bis 0,54 Torr: cm untersucht. Das 
Ziindspannungsminimum wurde bei Platinelektroden in Wasserstoff bei p-L = 
1,04 Torr -cm und U,=294,0 V gefunden. 

Unterhalb des Ziindspannungsminimums wurden zur Vermeidung von Umweg- 
entladungen Elektroden verwendet, deren planparallele Teile eingedriickt waren, 
so daB der Elektrodenabstand im bestrahlten Entladungsraum gr6Ber war als am 
Elektrodenrand. Mit diesen Réhren konnte das erste und zweite Wurzelgesetz 
im Nahdurchschlag bis zu Fremdstrémen von J) = 10-8 Amp befriedigend bestatigt 
werden. 


1. Ziel der Arbeit 


In fritheren Arbeiten+? wurden von W. Rocowsk1 und W. Fucks 
die Wurzelgesetze fiir den Nah- und Weitdurchschlag theoretisch her- 
geleitet. Die Gesetze besagen, dai die Ziindspannung U, bei merklicher 
Bestrahlung mit der Wurzel aus der Fremdstromdichte 7) abnimmt: 


AUJU,9 = Ke Vio 


und zweitens, daB die Ziindstromdichte 7, mit der Wurzel aus der Fremd- 


stromdichte wachst : UG Vio 


Diese Gesetze sind im Weitdurchschlag von verschiedenen Autoren*®? 
fiir einige Gase bestatigt worden. Das Ziel dieser Arbeit soll sein, auch 


1 Fucks, W.: Z. Physik 92, 467 (1934). 

2 RoGowskI1, W., u. W. Fucxs: Arch. Elektrotechn. 29, 362 (1935). 
3 Rocowsk1, W., u. H. WaLitraFF: Z. Physik 97, 758 (1935). 

4 ScHADE, R.: Z. Physik 105, 595 (1937); 108, 353 (1938). 

5 ScHOFER, R.: Z. Physik 110, 21 (1938). 

6 Fucks, W., u. G. SCHUMACHER: Z. Physik 112, 605 (1939). 

? Fucks, W., u. H. Boneartz: Z. techn. Phys. 20, 205 (1939). 

8 BRINKMANN, C.: Arch. Elektrotechn. 33, 121 (1939). 

9 Fucks, W., u. F. KETTEL: Z. Physik 116, 657 (1940). 

10 Meizi, E.: Helv. phys. Acta 18, 79 (1945). 

4 Fucks, W.: Report of the internat. Symposium on electrical discharges in 


gases, Delft, 1955. 
12 Fucks, W. u. H. Nigsters: Ann. Phys. 18, 447 (1956). 
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im Nahdurchschlagsgebiet, in dem noch keine Messungen dieser Art 
vorliegen, eine Ubereinstimmung mit den Wurzelgesetzen speziell in 
Wasserstoff bei Platinelektroden zu finden. 


2. MeBrohre und Elektrodenform 


Mit den Réhren, wie sie bisher im Weitdurchschlag zur Messung benutzt 
wurden (Fig. 1), konnten Ziindspannungen und Ziindstréme bis hinunter 
zum Ziindspannungsminimum mit befriedigender Ge- 
nauigkeit gemessen werden, jedoch erhielt man 
keinen steilen Anstieg der Ziindspannungskurve im 
Nahdurchschlagsbereich, wie dies erwartet wurde, 
weil sich die Entladung bei # - L-Werten unterhalb 
des Minimums einen weiteren Weg in den Rand- 
gebieten der Elektroden suchen wiirde. 


Bei Ziindspannungsmessungen im Nahdurch- 
schlag wurde von FRICKE! eine Réhre beschrieben, 
deren Elektroden durch tibergeschobene Glaszylinder 
so abgeschirmt sind, daB eine Entladung zwischen 
den Elektrodenflachen erfolgen mu. Eine ahnliche 
Rohre wurde hier entwickelt. Die Elektroden waren 
aus Platin, starr emgeschmolzen und hatten einen 
Durchmesser von 40 mm. Bei der Aufnahme der Ziind- 
spannungskurve wurde der Druck variiert. Mit diesem 
Réhrentyp konnten in Wasserstoff Ziindspannungen 
im Nahdurchschlag bis zu 104 V gemessen werden, 
das entspricht einem #- L-Wert von 0,2 Torr - cm 
(vgl. Fig. 2) 
is tk. WGRO catki Zur Messung des ersten Townsendschen Ioni- 
Pektroden nach W-Ro- sierungskoeffizienten « und zur Messung von Ziind- 

WSKI Z ssung von 

Ziindstromen und Zind- spannungen und Ziindstrémen in Abhangigkeit 
Sonntag ees Wei von der Fremdbestrahlung J, und der Schlag- 

weite L war es notwendig, den Elektrodenabstand 
zwischen den einzelnen Messungen verandern zu kénnen. Aus diesem 
Grunde wurde von W. Fucks eine Elektrodenform fiir den Nahdurch- 
schlag vorgeschlagen, wie sie aus Fig. 3 ersichtlich ist. Der Elektroden- 
durchmesser betrug 75 mm. Die Mittelteile der Elektroden, deren Rainder 
Rogowski-Profil besaBen, waren um 4mm nach innen gedriickt und 
hatten einen Durchmesser von 20mm. Die Anode war in diesem Teil 
durchléchert, um die Kathode zentral bestrahlen zu kénnen. Mit diesen 
Elektroden war es méglich, das Ziindspannungsminimum in Wasser- 
stoff bei Platinelektroden auf 294,0V und #-L=1,04 Torr - cm 


1S FRICKE, E-: Z| Physik 78959 (1932). 
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genau festzulegen sowie Ziindspannungen und Ziindstréme bis zu 
p - L =0,54 Torr - cm zu messen. 


¥ 


70 
3 
; U,=FloL) H, 
¢ [ Elektroden. latin 
4 * Werte von tucks u KEerret | | | 
. ° evgene Werle, Kogowski - Profil 


« engene Werte, Elektroden f Nahdurchschlag 


, 2 ° emgene Werte, abgeschirmte Elektroden nach Fricke 
7) 
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107 oa 
9 eee ete H 
s 1 aa a i 
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Fig. 2. Ziindspannung in Wasserstoff als Funktion vom Produkt aus Druck und Elektrodenabstand mit 
Platin als Elektrodenmaterial 


Die Glasteile der MeBrohren wurden vor dem Fiillen mit Wasserstoff 
in einem Widerstandsofen ausgeheizt, die Metallteile wie Elektroden 


und deren Halterung in 
einer tibergeschobenen In- 
duktionsspule ausgewirbelt, 
wie dies in einer friiheren 
Arbeit?? beschrieben wurde. 


3. Messungen 


a) Fremdstrom und 
a-Messung. Als Fremd- 
strom J, bezeichnet man 
den Sdattigungswert des 
photoelektrisch durch Be- 
strahlung der Kathode 


2) 
hese Sy Sao 
Fig. 3. Elektrodenprofil nach W. Fucks zur Messung von 
ZiindstrOmen und Ziindspannungen im Nahdurchschlagsgebiet 


hervorgerufenen dunklen Vorstromes. Er kann gemessen werden, indem 
man den dunklen Vorstrom in Abhangigkeit von der Spannung auftragt. 
Bei kleinen Drucken und schwachen Bestrahlungen erhalt man eine 
Sattigung des dunklen Vorstromes, deren GréBe der gesuchte Fremdstrom 
ist. Bei groBeren Drucken und starkerer Bestrahlung gibt es in Wasser- 
stoff keine Sattigung mehr, weil der «-ProzeB schon vor Erreichen des 
Sattigungswertes einsetzt ; man erhalt dann nur noch einen Wendepunkt, 
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der aber keinesfalls ein Ma fiir den Fremdstrom ist. Man bestimmt im 
letzten Fall den Fremdstrom so, da man ihn aus dem exponentiellen 
Anstieg nach dem Gesetz: 7 — J, (exp«d) 


berechnet. Zu diesem Zweck braucht man genaue Angaben tiber den 
ersten Ionisierungskoeffizienten «. Er wurde im vorliegenden Falle nach 
TOWNSEND bestimmt, ohne den Fremdstrom direkt zu messen, indem 
man den photoelektrisch erzeugten Strom in Abhangigkeit vom Elek- 
trodenabstand L bei konstantem Druck # und konstanter Feldstarke E 


—— 


ie ee el 


s-8) [4 


p = 0,50 orn 


H,-Plotin 


Dp = 0,50 lore 
H,-Hatin 


° e/gene Werte 
« Werte v.W tucks u. F Kerr 


© Werte v. HALE 


Nahagurchsch /Q9 


a iy 


77 73 75 77 79 27 23 Zo: 700 200 300 400 500 
Z [mm] E/o \V-cm "Torr ‘} 
Fig. 4. Halblogarithmische Auftragung des dunklen Vor- Fig. 5. Gemessene «/p-Werte als Funktion 
stromes J liber dem Elektrodenabstand L mit der Feld- von E/p in Wasserstoff; Nahdurchschlags- 
starke E als Parameter und konstanter Fremdbestrahlung J, elektroden nach W. Fucks 


aultragt. Bei halblogarithmischer Auftragung des Stromes gegen den 
Elektrodenabstand erhalt man dann eine Gerade, deren Steigung gleich 
dem Wert des Ionisierungskoeffizienten « ist (Fig. 4). Mit den so erhal- 
tenen g-Werten (Fig. 5) wurde der Fremdstrom berechnet. Ein Ver- 
gleich zwischen berechneten und gemessenen Fremdstrémen bei schwa- 
cher Bestrahlung zeigte eine sehr gute Ubereinstimmung. 


b) Ziindspannung und Ztindstrom. Zur Messung von Ziindspannung 
und Ziindstrom sind von einigen Autoren’ 1° verschiedene Methoden 
angegeben worden, jedoch scheint die Aufnahme der Strom-Spannungs- 
kennlinie bei konstantem Druck und konstantem Elektrodenabstand 
fiir verschiedene Fremdbestrahlung in der Nahe des Ziindspannungs- 
minimums und im Nahdurchschlag der einfachste und sicherste Weg zu 
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sein, Ziindspannung und Ziindstrom zu bestimmen. MeBeinrichtung und 
Schaltung hierzu sind schon in einer fritheren Arbeit !2 besprochen worden. 

In Fig. 6 sind verschiedene Strom-Spannungscharakteristiken bei 
emem Druck f von 0,5 Torr und einem Elektrodenabstand von 21 mm 
fiir verschiedene Fremdbestrahlungen wiedergegeben. Die Maxima der 
Kurven liefern die zu den Zitndspannungen gehorenden Ziindstréme. 
Diese Ziindpunkte liegen auf einer Geraden, der nach MEILI! benannten 
Ziindpunktlinie, die die vertikale Achse bei U,, schneidet (U,, = Ziind- 
spannung ohne Bestrahlung). 


if ] Uy 
(Wi er 7 Oe Oey Voie — 
Z£=27) mm 
7.05 lorr/cm 


—— 


50 700 750 200 250 
[70° [Amp] 


Fig. 6, Strom-Spannungscharakteristiken bei verschiedener Fremdbestrahlung 7,; Elektroden nach 
W.RoGowsktr 


4. Ergebnisse und Diskussion 

Die Auswertungen der Strom-Spannungscharakteristiken ergaben 
eine eindeutige Bestatigung des 1. und 2. Wurzelgesetzes [Gl. (1) und 
(2)|. In den Fig. 7 und 8 ist die relative Ziindspannungssenkung AU,/U,, 
in Abhangigkeit von der Wurzel aus dem Fremdstrom aufgetragen und 
zwar wurden die Mefergebnisse in Fig. 7 mit Platinelektroden nach 
Rocowski (s. Fig. 1) in Minimumnahe erzielt, die Ergebnisse in Fig. 8 
mit Platinelektroden nach W. Fucks im Nahdurchschlag bis zu p- L = 
0,54 Torr- cm. In den Fig. 9 und 10 sind die Ziindstréme als Funktion 
von der Wurzel aus dem Fremdstrom aufgetragen. Auch hier sind die 
Messungen mit verschiedenen Elektrodenformen durchgefiihrt worden. 

Bei den Messungen in der Nahe des Minimums mit den Elektroden- 
profilen nach Rocowsk1 kénnte eingewendet werden, da man bei 
kleineren p - L-Werten als 1,04 Torr - cm (Minimum) keinen Anstieg der 
Ziindspannung erhalten kénne, da sich die Entladung einen weiteren 
Weg in den Randgebieten der Elektroden suchen wiirde. Dies ist auch 
der Fall, wenn die Entladungsstrecke in vélliger Dunkelheit liegt. Allein 
schon der UV-Anteil des Tageslichts reichte aus, die Ziindspannung nach 
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Durchlaufen des Minimums wieder ansteigen zu lassen, und zwar ent- 
sprachen die gemessenen Ziindspannungen bis zu p- L =0;85 Torr - cm 
den mit den Nahdurchschlagselektroden nach W. Fucxs gemessenen 
Ziindspannungen. Dies ist so zu erklaren: Wahrend der Messungen hing 
die MeBréhre in einem gegen jeglichen Lichteinfall abgeschirmten Zy- 
linder. Nur durch den an die Réhre angeschmolzenen Quarzstutzen 
konnte Licht durch die durchlécherte Anode auf die Kathode fallen. Das 
Ansteigen der Ziindspannung unterhalb des Minimums kann nur so ge- 
deutet werden, daB die Ziindung in dem planparallelen Teil der Kathode 
begiinstigt war, der vom Tageslicht getroffen wurde, so daB die Umweg- 
entladungen in den Randern der Elektroden erst bei gréBeren Span- 
nungen einsetzten und die Bestrahlung in der Mitte der Kathode keine 
Begiinstigung mehr dar- 
stellte. ap ripe 
Bei der Untersuchun eis a et are 
nach dem ere Be SS lace apt [E 
verhalten der Funktion ee eee, 
Kk, des ersten Wurzelge- 
setzes wurde in friitheren 
Arpeiten?*"* festgestellr, 
daB K, nicht so sehr vom 
Produkt aus Druck und 
Elektrodenabstand ab- % 15 16 77 78 19 20 2 22 23 Ll [mm] 
hangt, wie dies nach den Fig. 11. Funktion K, aus dem ersten Wurzelgesetz in Abhingig- 
x : : keit vom Elektrodenabstand L fiir zwei verschiedene Drucke mit 
Ahnlichkeitsgesetzen er- unterschiedlichen Elektrodenformen in Wasserstoff 
wartet wird, wenn nur 
ahnlichkeitstreue Riickwirkungsprozesse bei der Ziindung eine Rolle 
spielen, sondern vielmehr von der Schlagweite L allein. Aus den vor- 
liegenden Messungen folgt im Nahdurchschlag ebenfalls eine ausgepragte 
Abhangigkeit der Funktion A, vom Elektrodenabstand allein (Fig. 11). 
Nach Umrechnung der Fremdstréme in die Fremdstromdichten ergibt 
sich fiir K, als Funktion von L aufgetragen eine nach gréBeren Elek- 
trodenabstanden hin abfallende Kurve, in die sich die ,-Werte der mit 
verschiedenen Elektrodenformen durchgefiihrten Messungen befriedi- 
gend einfiigen. AbschlieBend kann man sagen, daf die Wurzelgesetze 
auch im Nahdurchschlag bis zu p-L=0,54 Torr: cm als bestatigt 
angesehen werden kénnen und die Brauchbarkeit der im Nahdurch- 
schlag verwendeten Elektroden nach den MeBergebnissen in Fig. 14 
erwiesen ist. 


Fiir die Unterstiitzung bei der Durchfiihrung der Versuche und fiir das fordernde 
Interesse an dem Fortgang der Arbeit sei Herrn Professor Dr.-Ing. W. Fucks an 


dieser Stelle herzlich gedankt. 


© 2=05 Torr [in 


| 


“1 PUexs: W.: Arch. Elektrotechn. 40, 16 (1950). 
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Die Vernichtung von Positronen im Fluge 
Von 
PETER KILIAN* 
Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 22. Juni 1961) 


The differential cross section at 0° for annihilation in flight of positrons has been 
measured with foils of lucite, Al, Cu, Ag, Sn, Au, and Pb. Positrons from Cu®4 
and Co’ with energies of 400, 600, 800, and 1000 keV were selected by means of a 
magnetic spectrometer of the Kofoed-Hansen type, and the annihilation was 
detected in a telescope consisting of three scintillation counters. The experimental 
results were compared with theoretical values computed from the two-quantum 
cross section by taking into account the effect of multiple scattering of the positrons. 
The agreement is good for light elements within a statistical accuracy of 10%. For 
heavy elements the experimental value was found to be 15% greater than the theo- 
retical value which perhaps could be attributed to the one-quantum annihilation. 


1. Einleitung 


Wenn Positronen auf Materie auftreffen, werden sie zusammen mit 
Elektronen vernichtet, wobei in der Regel zwei y-Quanten entstehen. 
Bei gentigender Anfangsenergie des Positrons kann dieser ProzeB auch 
vor der Abbremsung mit meBbarer Haufigkeit erfolgen. Die zwei 
y-Quanten haben dann im Laborsystem verschiedene Energien, und aus 
den Erhaltungssatzen fiir Energie und Impuls berechnet man fiir die 
Energie k des unter dem Winkel # zur Flugrichtung des Positrons 
emittierten Quants 

‘ Es \t = 
R= My C* 1 = ieee cos 0 
myc? =511 keV ist die Ruhenergie des Elektrons, E die kinetische 
Energie des Positrons. 


Der Wirkungsquerschnitt fiir Zweiquantenvernichtung im Fluge von 
einem Positron an einem freien Elektron wurde von Dirac! sowie 
BETHE?® berechnet. Nach Transformation auf das Laborsystem® ergibt 


* D7 (gektrzt). 

* Dirac, P.A.M.: Proc. Cambridge Phil. Soc. 26, 361 (1929). 

+ Berm, HoAC: Proc. Roya soc, A 150) 129 (1935). 

3 KENDALL, H.W., and M. DeurscH: Phys. Rev. 101, 20 (1956). 
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sich fiir die Emission eines y-Quants unter dem Winkel # zur Flugrich- 
tung des Positrons 


do ale Stor ee Mike RS I { eit COse))- 

dQ i 1) 2(e+1)(e—nceosB) (e4+1—ncosh)? 2(e +1)? (e— cosh)? |" 
Darin bedeuten: 

€ Gesamtenergie des Positrons in der Einheit mgc?; 

” Impuls des Positrons in der Einheit myc; 

% = 2,82-107% cm, klassischer Elektronenradius; 


do/dQ2 in cm? pro Raumwinkeleinheit und Elektron, differentieller 
Wirkungsquerschnitt fiir Zweiquantenvernichtung im _ Labor- 
system; 

0 Winkel zwischen der Richtung des Positrons und der des Ver- 
nichtsquants. 


Bei Positronenenergien der GréBenordnung MeV ist durch die Forme] 
eine starke Biindelung der Vernichtungsquanten in Vorwartsrichtung 
gegeben. Die Abhangigkeit des Wirkungsquerschnittes von der Energie 
ist in dem Bereich verhaltnismaBig gering. Eine Abhangigkeit von der 
Materialart (7) kann nicht auftreten, weil fiir die Rechnung freie Elek- 
tronen angenommen wurden. In den tatsachlichen Experimenten da- 
gegen sind die Elektronen immer mehr oder weniger stark gebunden, so 
daB in Messungen des Wirkungsquerschnittes eme Abhangigkeit von der 
Materialart méglich ist. 

Der Wirkungsquerschnitt fiir die Vernichtung von Positronen im 
Fluge wurde in den letzten Jahren von verschiedenen Autoren experi- 
mentell gepriift. KENDALL und DeEutscH® untersuchten fiir Positronen 
zwischen 0,765 und 3,33 MeV Energie die Abhangigkeit von Energie und 
Winkel. Sie benutzten eine Koizidenzanordnung zum gleichzeitigen 
Nachweis des Positrons vor der Zerstrahlung in einem Anthrazen- 
Szintillationskristall und eines der beiden Vernichtungsquanten in einem 
Na J-Szintillationskristall. Mit dieser Methode, die sich nur auf die Zer- 
strahlung von Positronen in Anthrazen anwenden laBt, fanden sie Uber- 
einstimmung zwischen Experiment und Theorie innerhalb von 5% MeB- 
genauigkeit. Ebenso wurde befriedigende Ubereinstimmung gefunden 
von anderen Autoren bei Untersuchungen mit Positronen sehr hoher 
Energie* °. 

Die Vernichtung von Positronen auch in schweren Elementen, in 
denen die Elektronen nicht unbedingt als frei angesehen werden kénnen, 
wurde untersucht von GERHART, CARLSON und SHERR’. Hierbei wurde 


4 CoLtGATE, S.A., and F.C. GiLtBERT: Phys. Rev. 89, 790 (1953). 

5 MALAMUD, E., u. R. WEILL: Helv. phys. Acta 33, 991 (1960). 

6 SmeWARD, F.D., C.R. HatcHer and S.C. Furtz: Phys. Rev. 121, 605 (1961). 
? GERHART, J.B., B.C. Cartson and R. SHERR: Phys. Rev. 94, 917 (1954). 
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mit einem Szintillationszahler das y-Spektrum gemessen, das beim Ab- 
bremsen von Positronen aus dem radioaktiven Zerfall von Ne! und A® 
in verschiedenen Materialien auftrat. Der Vergleich der MeBergebnisse 
mit der Theorie wurde erschwert durch die in der Versuchsanordnung 
begriindete Mittelung tiber alle vorkommenden Positronenenergien und 
-richtungen. Die Abweichungen zwischen den gemessenen und den 
berechneten Spektren waren zum Teil erheblich und betrugen bis zu 30%. 
Es erschien daher angebracht, die Vernichtung von Positronen im 
Fluge systematisch mit Elementen im ganzen Bereich von Z zu unter- 
suchen und eine fiir die Auswertung vorteilhaftere Anordnung zu ver- 
wenden. Giinstigere Verhdltnisse wurden dadurch erreicht, da8 mit 
einem magnetischen Spektrometer Positronen einheitlicher Energie und 
Richtung ausgewahlt wurden. Ferner wurden diinne Schichten des in 
Frage kommenden Materials verwendet, und auBerdem wurde das Ver- 
schwinden des Positrons und das Auftreten des Vernichtungsquants 
gleichzeitig nachgewiesen. 


2. Apparatur 


Die experimentelle Anordnung ist schematisch in Fig. 1 dargestellt. 
Durch das magnetische Spektrometer werden von der Quelle Positronen 
bestimmter Energie auf die auswechselbare Folie F aus dem zu unter- 
suchenden Material gelenkt. Diese Folie ist umgeben von zwei 
Szintillationszahlern A und 
B. Diese bestanden aus 
Anthrazenschichten von 
20 x20 mm? Flache und 
0,25 bzw. 1,5 mm Dicke, 
welche durch geeignet ge- 
formte Lichtleiter mit den 
Photokathoden von Photo- 
multiphern verbunden wa- 
ren. Wenn ein Positron 
A, F und B durchquert, 


/Tagnetisches 
Spektromerer 


(C ABFA 


Fig. 1. Versuchsaufbau schematisch, Positronen aus der Quelle 

werden durch das magnetische Sektorfeldspektrometer auf das 

System der Szintillationszahler gelenkt. 4 und B registrieren 

durch Antikoinzidenz 4 B das Verschwinden des Positrons in der 

Folie F, C weist nach vorn gehende Vernichtungsquanten hoher 
Energie nach 


ohne zu zerstrahlen, wird 
eine Koinzidenz AB ange- 
zeigt; wenn es in F ver. 
schwindet, erfolgt eine Anti- 


koinzidenz AB. 

Um davon diejenigen Antikoinzidenzen AB auszuscheiden, die durch 
Streuung des Positrons in F um groBe Winkel entstanden sind, wird das 
Vernichtungsereignis identifiziert durch den gleichzeitigen Nachweis des 
nach vorn gehenden Vernichtungsquants im  Szintillationszdhler C, 
einem zylindrischen Na J-Kristall von 5 cm Hohe und § cm Durchmesser. 
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Die elektronische Schaltung unterdriickt fernerhin alle Impulse mit 
kleinerer Impulshdhe als 660 keV und scheidet so alle Impulse von der 
Vernichtung in Ruhe aus. Dadurch wird die Zahl der Antikoinzidenzen 
ABC, dividiert durch die Zahl der in A auftreffenden Positronen, 
ABC/A =W.,,, ein MaB fiir den differentiellen Wirkungsquerschnitt fiir 
Zerstrahlung im Fluge, gemittelt iiber den Winkelbereich des Szintil- 
lationszahlers C. Fig. 2 zeigt 
die Anordnung der drei 
Szintillationszahler A, B 
und C. 

Das magnetische Spek- 
trometer bestand aus einem 
Sektor des von KoFoEpD- 
HANSEN ®°®  angegebenen 
Typs. Es wurde verwen- 
det mit 1,2 % Transmis- 
sion und 4% Impulsauf- 
l6sungsvermogen. Die diin- 
nen Anthrazenschichten 
wurden nach einem von 
LipsETT!’ angegebenenVer- 
fahren durch Auskristal- 
lisieren von Anthrazen aus 
einer Losung in Dimethyl- 
formamid gewonnen. Fiir 
die Anthrazenszintillato- 
ren, vA. und. Bb wurden 
Photomultipler des Typs 40mm 


Du Mont 6467 verwendet, Fig. 2. System der Szintillationszahler. A Anthrazen 0,25 x 
20 x 20 mm’; B Anthrazen 1,5 x 20 x 20mm'; Na/J-Kristall 


fiir den Na J-Kristall (Szin- 5 cm Durchmesser 5 cm Hohe; LA und LB Lichtleiter; 
tillationszahler Cy DuMont Pb Bleiabschirmung; PM Photomultiplier 
6363. 


Der elektronische Teil der Apparatur zur Verarbeitung der Impulse 
aus den drei Szintillationszaéhlern ist im Blockschaltbild in Fig. 3 dar- 
gestellt. Die Impulse von A und C wurden zunachst in einer schnellen 
Koinzidenz von 4-10-8sec Auflésungsvermégen vereinigt. Diese be- 
stand aus der Réhre E 80T, die mit kurzen, dreieckformigen Trigger- 
impulsen! betrieben wurde. Ferner wurde der Impuls von der 9. Dynode 


8 KoFOED-HANSEN, O., M. LinpHarD, O.B. NIELSEN: Dan. Mat. Fys. Medd. 
25, Nr. 16 (1950). 

9 NIELSEN, O.B., O. KoroED-HANSEN: Dan. Mat. Fys. Medd. 29, Nr. 6 (1955). 

10 LipsetT, F.R.: J. Canad. Phys. 35, 284 (1957). 

U Davipon, W.C., and R.B. Frank: Rev. Sci. Instrum. 27, 15 (1956). 
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des Multipliers C in iiblicher Weise verstarkt und in einen Diskriminator™ 
gegeben, ebenso der Impuls des Multipliers B. Die Ausgangsimpulse der 
schnellen Koinzidenz AC und der beiden Diskriminatoren B und C wur- 
den in die langsame Antikoinzidenz ABC gegeben, die wiederum mit 


{ 
Szintillations- variable Plieiee elehTconisches 
ZohlerA Verzogerung ae Zohlgerat 


variable 
— Lmpulstormer 
Verzogerung 


schnele 
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A 


| 
Woaree Diskorminat C \Antikoinzidenz elektrorusches 
7, ie = 5 5 
ee eee CE ABC Lahlgerat 


8 


Hillations- 
ee a Verstarker {ae | 


Fig. 3. Blockschaltbild der Elektronik 


der Réhre E 80T ausgefiihrt wurde. Die Ausgangsimpulse der Anti- 
koinzidenz ABC und der Impuls des Triggers A schlieBlich wurden mit 
elektronischen E1T-Zahlgeraten itiblicher Bauart registriert. 


3. Messungen 
Die Messungen wurden ausgefiihrt mit Positronen von Cu® und Co*®. 
Die Cu®4-Praparate bestanden aus diinnen Kupferscheiben, die durch 
Bestrahlung im Reaktor Geesthacht Aktivitaéten zwischen 5 und 20 mC 


Tabelle 
} Flachendichte Flachendichte 
Material Ordnungszahl (Masse) | (Elektronen) 
Plexiglas. . (6) 39,2 mg/cm? 42,6 + 1071 El/cm? 
Aluminium. 13 42,8 12,4 
Kupfer chefs 29 44,3 VDD 
Silber. 4. + 47 45,8 se ngl 
Zinn; tees 50 42,1 10,7 
Gold Rate hae 79 51,9 127-5 
IBIS Eel wom | $2 5252 12,5 


erhalten hatten. Co®** war mit etwa 0,5 mC Aktivitat auf der Ober- 
flache eines Eisenstiickes vorhanden. Die Messungen wurden durch- 
gefithrt mit Cu® bei den Energien 400 und 600 keV und Co5* bei den 


* Bezogen von der Kernreaktor-Gesellschaft, Karlsruhe 
12 FarrRsTEIN, E.: Rev. Sci. Instrum. 27, 549 (1956). 
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Energien 400, 600, 800 und 1000 keV. Die Daten der verwendeten Folien 
sind in der Tabelle aufgefiihrt. 

Gemessen wurde fiir je 10% Positronenimpulse in A die Zahl der 
Antikoinzidenzen ABC, wobei nur Impulse berticksichtigt wurden mit 
gréBerer Impulshéhe, als 660 keV Energie entspricht. Die Diskriminier- 
schwelle von C wurde eingestellt und haufig nachgeeicht mit der y-Strah- 
lung eines starken Cs!87-Praparates. In Fig. 4a—d sind die MeBwerte 


Q5°10" GS "| — 5600 keV a | ae 


Ege ¥00 keV 
il A een a 
20 40 60 602 20 40 60 60 ZL 
a b 
4 
210" r 
Waexp { i 
7-10" 
= V 
fg 800 ke Egr= 71000 keV 
| 
20 40 60 Z 60 20 40 60 LZ 60 
Cc d 


Fig. 4a—d. Ergebnis der Messung der Vernichtung im Fluge von Positronen (Energie Ep+) in Folien gleicher 


Dicke (12,5 « 10?! El/cm?, ungefahr 40 mg/cm?) aus verschiedenen Materialien. Aufgetragen ist Wexp = A BC/A, 
korrigiert nach dem in 1 bis 4 beschriebenen Verfahren. Die eingetragenen Kurven sind die zu erwartenden 
Werte Wth bei Unabhangigkeit der Zerstrahlungswahrscheinlichkeit von Z 


Woxp =ABC/A aufgetragen nach Abzug des im folgenden zu besprechen- 
den Untergrundes. 

Der Untergrund kam zustande durch verschiedene durch die Appa- 
ratur und konkurrierende Prozesse bedingte Effekte, deren Anteil jeweils 
fiir sich bestimmt werden muBte. Es wurden beriicksichtigt: 

1. Zufallige Koinzidenzen, 

2. Vernichtung der Positronen in den der Folie zugekehrten Ober- 
flachenschichten der Szintillatoren A und B. 

3. Bremsstrahlung der Positronen in der Folie FP. 

4. Effekte durch Streuung der Positronen in der Folie F. 
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Untergrund 1 und 2 wurde durch Leermessungen ohne Folie erhalten, 
die zwischen aufeinanderfolgende Messungen mit verschiedenen Folien 
eingeschaltet wurden. Es ergab sich dieselbe GréBenordnung wie fir 
die Vernichtung in der Folie selbst; z.B. wurde bei E =600 keV (Cu®) 
und Plexiglas gemessen mit Folie (ABC/A)-,y =3,5 - 10% und ohne 
Folie (ABG/A)yi.¢=4,6-10% 

Der Bremsstrahlungsanteil (Untergrund 3) wurde bestimmt aus Mes- 
sungen mit Elektronen eines P%?-Praparates. Er betrug unter den un- 
giinstigsten Umstanden (1000 keV und Au) 10% der Koinzidenzen durch 
Vernichtung im Fluge in der Folie und war bei den leichten Elementen 
und bei kleineren Energien zu vernachlassigen. 

Durch Streuung (Untergrund 4) konnten auf zwei Arten unerwtinsch- 
te Antikoinzidenzen ABC entstehen. Erstens konnte bei Positronen 
von Co* eines der y-Quanten, die in Koinzidenz mit dem Positron vom 
Co*®-Kern emittiert werden (850 und 1250 keV), trotz der Abschirmung 
in C gelangen und zusammen mit einer durch Streuung entstandenen 
Antikoinzidenz AB eine Antikoinzidenz ABC ergeben. Zweitens 
konnte sowohl bei Cu® wie bei Co*® das gestreute Positron in der Wand 
der Vakuumkammer nach der Abbremsung vernichtet werden, wobei 
eines der Quanten direkt und das andere durch Streuung in C gelangte 
und zum Impuls des ersten addiert wurde. In beiden Fallen war der Un- 
tergrund (A BC/A),,, proportional zu AB und konnte durch Messung der 
Streuantikoinzidenzen AB beriicksichtigt werden, nachdem der Proportio- 
nalitatsfaktor vorher durch geeignete Experimente bestimmt worden war. 

Die Anzeige des Zahlgerates A wurde auBerdem auf Zahlverluste und 
zusatzliche Impulse durch das thermische Rauschen des Photomulti- 
pliers A korrigiert. Die Zahlverluste betrugen maximal 7%, der Anteil 
der Rauschimpulse lag zwischen 5 und 10% der Positronenzahlrate. 


4. Diskussion 


Die Messungen ergeben deutlich kleinere Werte W,,, =ABC/A bei 
schweren Elementen. Es zeigt sich aber, daB dieser Abfall schon allein 
durch die verschieden starke Streuung der Positronen durch leichte und 
schwere Elemente erklart werden kann. Da namlich bei den in Frage 
kommenden Energien die Emission des Vernichtungsquants tiberwiegend 
in Vorwartsrichtung erfolgt, miissen viele Quanten registriert werden, 
wenn die Positronen wenig gestreut werden und ihre urspriingliche 
Richtung beibehalten. Wenn sie aber im Augenblick der Vernichtung 
bereits stark abgelenkt sind, gehen die Vernichtungsquanten zumeist 
am Nachweiskristall vorbei und werden nicht beriicksichtigt. 

Zum. Vergleich der MeBergebnisse mit dem theoretischen Wirkungs- 
querschnitt wurde dieser unter Beriicksichtigung der Versuchsdaten auf 
das Experiment umgerechnet. Zundchst ohne Beriicksichtigung der 
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Streuung wurde die Wahrscheinlichkeit fiir den Nachweis eines Ver- 
nichtungsereignisses W(«) berechnet, die wegen der eingangs erwahnten 
Vorwartsbiindelung der Vernichtungsquanten um die Positronenrichtung 
vom Winkel « zwischen der Symmetrieachse und der Positronenflug- 
richtung abhangt. W(«) ergibt sich aus dem differentiellen Wirkungs- 
querschnitt do/dQ, der Foliendicke M und der Ansprechwahrscheinlich- 
keit w des NaJ-Szintillationszahlers durch Integration iiber den vom 
Na J-Kristall eingenommenen Raumwinkel zu 
W (x) =| “7 Mw dQ, 
Q2¢ 
Die Ansprechwahrscheinlichkeit « wurde experimentell bestimmt mit 
geeichten Praparaten von Cs!8?7, Mn*4, Co® und Na22 am Ort der Folie und 
fiir die dazwischenliegenden Werte der Energie der y-Quanten inter- 
poliert. Das gleiche Ergebnis leferte eine zweite Bestimmung, bei der 
lediglich das Verhaltnis der Impulszahl oberhalb einer Impulshéhe von 
660 keV zu der Gesamtzahl der Impulse aus den mit den erwahnten 
Praparaten gemessenen Impulshéhenspektren entnommen wurde und 
die Gesamtansprechwahrscheinlichkeit in der iitblichen Weise aus den 
Abmessungen des Kristalls und dem Absorptionskoeffizienten fiir y- Quan- 
ten in NaJ berechnet wurde. Der unterschiedlichen Streuung der Posi- 
tronen in den einzelnen Folen wurde dadurch Rechnung getragen, da 
fiir jede Folie eine Verteilung der Positronen auf die verschiedenen 
Richtungen R(«) dQ, angesetzt wurde. Fiir diese Verteilung wurde in 
iiblicher Weise eine GauB-Verteilung angenommen, deren Parameter aus 
dem Einflu8B der Streuung in der Anthrazenschicht A, der Folie F und 
der urspriinglichen Richtungsverteilung am Spektrometerausgang be- 
rechnet werden muBte. Hierzu wurde die von KNECHT und BoTHE”™ 
angegebene Methode benutzt. Ein erster Naherungswert A, fiir den Para- 
meter A einer Streuverteilung von Elektronen der kinetischen Energie E 
hinter einer Folie der Dicke x (in mg/cm?), Ordnungszahl Z und Atom- 
gewicht A ist hiernach gegeben durch 
oe 0,65MeV E+ 19 C? \/ 
E E + 2m, c? A’ 

Dieser Naherungswert wird verbessert durch Korrektionen, die von den 
erwahnten Autoren experimentell bestimmt worden waren. Da dieses 
Verfahren fiir Elektronen gilt, wurde der so erhaltene Parameter auBerdem 
noch der geringeren Streuung von Positronen entsprechend verkleimert. 

Der mit dem gemessenen Wert W.,, zu vergleichende theoretische 
Wert W,, wurde schlieBlich durch ,,Faltung“ von W(«) mit den ent- 
sprechenden Winkelverteilungen R(«) dQ, berechnet. 

Wo, =S Wa) R(x) dQ4. 
13 KNneEcHT, O., u. W. BotHue: Z. Naturforsch. 8a, 805 (1953). 
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Die Ergebnisse der Rechnung, die mit einer Genauigkeit von 5% nume- 
risch durchgefiihrt wurde, sind als durchlaufende Kurven zum Vergleich 
mit den MeBergebnissen in die Figuren 4a—d eingetragen. Im Rahmen 
der statistischen Fehler der MeBwerte zwischen 7 und 15% und der 
Rechengenauigkeit von 5% ergibt sich gute Ubereinstimmung. Fiir den 
Quotienten W,,./W, aus MeBwert und berechneten Wert, gemittelt iiber 
alle Me8punkte, ergibt sich (Wexp/Win)m =1,07 0,10. Wenn lediglich 
die leichten Elemente herangezogen werden, erhalt man (Waxp/We) n = 
1,02 +0,08. 

Zur Feststellung einer méglichen Z-Abhangigkeit wurden jeweils fiir 
ein Element die vier Werte W.,,/W,, bei verschiedenen Energien ge- 
mittelt. Das Ergebnis (W.xp/Win)ne ist mit den mittleren statistischen 

Fehlern des Einzelwertes in Fig. 5 auf- 


| i getragen. Die Werte nehmen bei schwe- 

ae fh i ren Elementen geringfiigig zu; der ge- 
a. iF messene Wert W.,, scheint dort gréBer 
S|S08 [ | | za sein als der aus der Zweiquanten- 
vernichtung und der Annahme freier 

l a gO. gor,» -Elektronen bei Berticksichtigung der 


Fig, 5. Verhiltnis Wexp/Wen, gemittelt iber  Streuung berechnete Wert W,,. Dieses 
alle Energiewerte fiir die verschiedenen Verhalten steht nicht im Einklang mit 
oe der Erwartung, daB bei groBem Z die 
kernnahen Elektronen fiir die positiv geladenen Positronen schlechter 
erreichbar sind und fiir die Zerstrahlung weniger zur Verfiigung stehen. 


Eine Moglichkeit zur Erklarung des systematischen Ganges mit Z 
besteht darin, daB die in die Rechnung eingehenden Streuverteilungen 
der Positronen nur recht ungenau ermittelt werden konnten. Wenn die 
verwendete Methode bei den vorhandenen Schichtdicken eine zu starke 
Auffacherung des Strahles der Positronen ergibt, wird ein zu kleiner 
Wert W,, berechnet und eine Zunahme der Quotienten W.,,/W,, erhalten. 

Weiterhin mu8 zur Erklarung die Einquantenvernichtung von Posi- 
tronen im Fluge herangezogen werden, fiir die eine starke Z-Abhangigkeit 
proportional zu Z® berechnet wird?. Fiir Blei sollte der zusatzliche 
Beitrag durch Einquantenvernichtung zwischen 5 und 10% der Zwei- 
quantenvernichtung liegen. Diese Gré8enordnung ist vereinbar mit der 
im Experiment gefundenen Diskrepanz zwischen Wexp und Wy. Wegen 
der statistischen Fehler der MeBwerte und der erwahnten Unsicherheit 
in den berechneten Werten kann daraus aber nicht auf die Existenz der 
Einquantenvernichtung geschlossen werden. 


Pur die Anregung zu dieser Arbeit sowie fiir viele wertvolle Ratschlage méchte 
ich Herrn Professor Dr. A. FLAMMERSFELD herzlich danken. Weiterhin danke ich 
Herrn Professor Dr, E. BAGGE und den Herren von der Reaktorstation Geesthacht 
fiir die Durchfiihrung einiger Bestrahlungen. 
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Eine Erweiterung des Cornu-Diagramms 
auf den Fall einer teildurchlassigen 
und phasenschiebenden Halbebene 


Von 
F. LENZ 


Mit 2 Figuren im Text 
(Eingegangen am 6. Juni 1961) 


Cornu’s diagram for the graphical evaluation of the intensity distribution in the 
Fresnel diffraction phenomena behind an opaque half-plane is generalized to the 
case of diffraction by a half-plane with arbitrary values of transparency and phase- 
shift. 


Bekanntlich 1aBt sich die Intensitatsverteilung, die sich nach der 
Kirchhoffschen Formel fiir die Umgebung der geometrisch-optischen 
Schattengrenze einer undurchlassigen Halbebene ergibt, aus einer gra- 
phischen Darstellung der Fresnelschen Integrale 


Uv v 


GO) [ cos (2 #) dt; S (v) =| sin (= 2) at, (1) 


« 


0 0 


der Cornuschen Spirale ablesen. Hier soll gezeigt werden, daB eine ein- 
fache Erganzung dieser graphischen Darstellung das Ablesen der Inten- 
sitatsverteilung auch fiir F 


den Fall erméglicht, i hx tx, 
daB die Halbebene eine pe Ae ‘ F 
endliche Durchlassigkeit ———\x AY exp(tkR) 

! 


besitzt und eine end- ag ERO 

liche Phasenschiebung x yy) 
irkt. ee 

ee hee oe 2o exp(tkR+t0-c) 
Die von einer Quelle Sao R 


Hie PUKE 25 AUSCCUeN== oa 

denWellen werden durch ee oe Beobachtungsebene 
einen Schirm in der Fig. 1. Beugung einer Kugelwelle an einer teildurchlassigen 
Ebene z=0 beeinfluBt, phasenschiebenden Halbebene 


der fiir x<0 eine Phasen- 

schiebung 6 und eine Amplitudenschwachung um den Faktor e° be- 
wirkt, wahrend fiir «>0 die Wellen unbeeinfluf8t passieren (Fig. 1). Man 
erhalt dann in der Beobachtungsebene z =z, in bekannter Weise durch 


29" 


426 F. LENZ: 


Auswerten der Kirchhoffschen Formel eine Intensitatsverteilung 


= 7 l e-* (cha — cos6) [(C (v) —X)? + (Sv) — Y)2], (2) 
ZB— %% a 
wobel 
a (3) 
4 R | ror ai 
ee ae 
Pal | 2B a) | 
z 1 sho—sino , - 1 sho+sin6d 
LS 2 cho—cosd’ a 2 cho—cosd ~ (4) 


Diese Beziehungen gelten unveradndert auch dann, wenn z)>2g, d.h. 
wenn durch den Schirm eine auf ein hinter der Beobachtungsebene 
liegendes Zentrum konvergierende Welle beeinfluBt wird. Liegt dagegen 
das Konvergenzzentrum zwischen Schirm und Beobachtungsebene, so 
gilt an Stelle von (2) 


I= fa e-* (cho —cos6) [(C(v) + Y)®? + (S(v) + X)2]_ (5) 


(2B — 29 
mit derselben Bedeutung der GroBen v, X, Y. 
Die zur Intensitat nach (2) proportionale Funktion 


I(v, 0, 0) =[C (v) — X(e, 6)? + [S (2) — YG, 6)? (6) 


kann fiir beliebige o und 6 bequem als Abstandquadrat des Punktes 
(X, Y) vom laufenden Punkt v auf der Cornu-Spirale aus einem Dia- 
gramm. abgelesen werden, in das auBer der bekannten Darstellung der 
Cornu-Spirale noch die beiden zueinander orthogonalen Kreisscharen 
o = const und 6 = const eingezeichnet sind (Fig. 2). 

Die Mittelpunkte der Kreise 6 =const haben die Koordinaten 
Xm= 3 cotg 6; Y,=— $cotgdé und die Radien betragen 1/|/2 sin é. 
Diese Kreise gehen also alle durch die Punkte (+ 3; + 3) und (— 4; — 3). 

Die Mittelpunkte der Kreise @ =const haben die Koordinaten 
X» =z cotho; Y, =— }cothoe und die Radien betragen 1 [2 sh GO. 

Wir haben fiir die Darstellung in Fig. 2 das Koordinatensystem gegen- 
iiber der tibichen Darstellung um 45° gedreht und um den Faktor y2 
gestreckt. Dadurch kommen die Enden der Cornu-Spirale auf die 
Punkte +1 der Abszissenachse zu liegen, und die Darstellung der 
Kreisscharen wird einfacher. Ersetzt man namlich C, S, X und Y durch 


p= SAC: sS$=S=C: bey Gace ae iy ee OX TY 


so erhalt man statt (2) 


fal lel? = = (cho — cos 6) [(c(v) — x(o, 6))? + (s(v) — y(o, 6))?], (8) 


(2B — 29)? 
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wobei nach (4) 


sho in 0 
x(o, 6) = sho : ney sin ¢ 
(9, 0) cho — cos’ yiey 0) cho —cosd * (9) 
Die Mittelpunkte der Kreise 6 = const liegen in dieser Darstellung auf 
der Ordinatenachse an den Stellen y,, = cotg 6, und die Radien betragen 
1/sin 6. 


~~ —< 


Fig. 2. Cornu-Spirale zur Ablesung der Amplitude und Phase bei der Beugung an einer teildurchlassigen 

phasenschiebenden Halbebene mit den Kreisscharen o = const, 6 = const. Der Vektor vom Punkt mit den 

Koordinaten o und 6 zum laufenden Punkt mit der Koordinate v auf der Spirale beschreibt nach Betrag und 
Richtung die komplexe Amplitude in der Beobachtungsebene 


Die Mittelpunkte der Kreise o = const liegen auf der Abszissenachse 
an den Stellen %,, = cotho, und die Radien betragen 1/sh o. 

Aus dem Diagramm kann nicht nur die Amplitude, sondern auch die 
Phasenbeziehungen richtig abgelesen werden: Die Phasendifferenz 
zwischen zwei Punkten v, und v, der Registrierebene betragt 
(v2) — ¥ (a, 0) (10) 


Apel 
SF (v,) — #(0,6) ’ 


a s(v,) — ¥(@, 6) 
Ag = arctg ACA Sera 


ist also gleich dem Winkel zwischen den beiden vom Punkt x, y aus- 
gehenden Fahrstrahlen zu den Punkten v, und vg der Cornu-Spirale. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Tschechoslowakischen Akademie 
der Wissenschaften, Prag 


Der Einfilu8 eines elektrischen Feldes 
auf die Absorptionskante von ZnS 


Von 
S. DamMASKovA und K. PATEK 
Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 12. Juni 1961) 


In the electric field as has been shown theoretically by FRANz and Ketpysu! there 
is in crystals an absorption edge shift towards longer wave-lenghts. This effect 
has been studied and verified on CdS by BG6ER and co-workers? and has led to a 
more profound understanding of many problems of CdS single crystals conductivity. 
This paper is a first report on the absorption edge shift of ZnS single crystals in the 
electric field. 


Reine und aktivierte Einkristalle von ZnS wurden mit Elektroden 
aus Silberpaste versehen (Elektrodenabstand etwa 1,5 mm) und an einen 
Generator von rechteckigen Impulsen (Lange der Impulse 0,1 bis 10 sec, 
Amplitude 0 bis 2000 V) angeschlossen. Mit Hilfe ees Monochromators 
(Dispersion 60 A/mm), mit einem photoelektrischen Vervielfacher als 
Indikator und einer stabilisierten Wasserstofflampe als Lichtquelle, 
wurde die spektrale Transmissionskurve mit und ohne elektrischem Feld 
untersucht; fiir eine erwahlte Wellenlange wurde dann auch die zeitliche 
Veranderung der Transmission nach dem Einschalten und Ausschalten 
des elektrischen Feldes verfolgt. Die Messungen wurden bei Zimmer- 
temperatur und — 70° C durchgefiihrt. 


Die Ergebnisse dieser Messungen sind im folgenden zusammengefaBt: 


1. Ein elektrisches Feld von der GréSenordnung 104 V/cm senkrecht 
zur c-Achse des Kristalles verursacht eine Verschiebung der Absorptions- 
kante A um 2 bis 20 A (s. Fig. 1). Die Wirkung eines Feldes parallel zur 
c-Achse konnte nicht nachgewiesen werden. 


2. Gleichzeitig mit der Kantenverschiebung beobachtet man auch 
eine VergréBerung der Absorption im langwelligen Auslaufer der Kante. 


1 FRANZ, W.: Z. Naturforsch. 13a, 484 (1958). — Kextpyscu, L.V.: Zh. exp. 
teor. fiz. 34, 1138 (1958). 

? Boer, K.W., H.J. HANscuH u. U. Kime: Z. Physik 155, 170 (1959). — 
Bosr, K.W.: Z. Physik 155, 184 (1959). 
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3. Das Vorzeichen der Verschiebung hangt nicht von der Polaritat 
des Feldes ab (es ist immer positiv, d.h. in der Richtung gegen langere 
Wellenlangen) ; fiir Gleichspannung und Wechselspannung ist die GréBe 
der Verschiebung ungefahr 
gleich. 75 

4. Typische Werte der ” 
Zeitkonstanten des Anlau- 
fes und des Abklingens 
des Effektes (s. Fig.2) sind 4 
T5= 058/5EC, 7, = 04 sec an 
einem Kristall mit einer 
Leitfahigkeit von 10% Q. 

5. Die Spannungsabhan- 
gigkeit der Verschiebung 
ist superlinear (s. Fig. 3). 


6. Bei Abkihlung auf 
— 70°C bleibt der Effekt 2 SYS 4 30 355M 


im wesentlichen unver- Fig. 1. Verschiebung der Transmissionskurve eines 
ZnS-Einkristalls im elektrischen Feld 


25 


andert. 


Zum. Ursprung des Effektes kann gezeigt werden, da die Verschie- 
bung nicht durch Kristallerwarmung verursacht ist: die Joulesche War- 
me, die im Kristall bis zur Erreichung eines Gleichgewichts entwickelt 


OS 7 2 5 kV 


UY 
Fig. 2. Relaxation des Effektes beim Ein- und Ausschalten Fig. 3. Spannungsabhangigkeit der 
des elektrischen Feldes Kantenverschiebung 


wird, gentigt zur Erwérmung um einige Zehntel Grad, wahrend fiir die 
beobachtete Verschiebung eine Erwarmung um mehrere Grad notwendig 
ware’: die Zeitkonstanten des Anlaufes und des Abklingens sind ver- 
schieden; eine Steigerung der Belichtungsintensitat auf das Zehnfache 


3 Preer, W.W., D.T.F. Marre and P.D. Jounson: Phys. Rev. 110, 323 (1958). 
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(und daher auch eine Steigerung der Jouleschen Warme) fiihrt zu einer 
vernachlassigbaren Steigerung der Verschiebung; eine Temperatur- 
erniedrigung laBt den Effekt unverandert usw. 

Gegen die Erklarung durch einen inversen Piezoeffekt spricht die 
Unabhangigkeit von der Spannungspolaritaét. Gegen den Stark-Effekt 
spricht wieder die GroBe des Effektes (vgl. z.B. 4). 

Es bleibt also der Franz-Keldysche Effekt tibrig, was auch in Uber- 
einstimmung mit BOER! ist. Ebenso wie bei CdS kann die Tragheit des 
Effektes durch die Tragheit elektronischer Prozesse beim Einstellen des 
Feldes interpretiert werden, da in ZnS-Einkristallen wie bekannt® immer 
eine groBe Anzahl von Barrieren oder Randschichten vorausgesetzt 
werden kann. 


4 Gross, E.F.: Uspechi fiz. nauk 63, 575 (1957). 
5 Merz, W.: Helv. phys. Acta 31, 6 (1958). — THornron, W.A.: J. Electro- 
chem. Soc. (im Druck). — Tauc, J.: J. Phys. Chem. Solids 11, 345 (1959). 
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Zur Absorption der belichteten 
Silberhalogenidkristalle mit Chalkogenionenzusatzen 


Von 
A. SCHOLZ und O. STAsIw 
Mit 4 Figuren im Text 
(Eingegangen am 16. Juni 1961) 


Das Verhalten der Absorptionsbanden, die infolge Bestrahlung dotierter Silber- 
halogenide in Abhangigkeit von der Temperatur entstehen, wird durch ein von uns 
schon frither angenommenes Modell qualitativ begriindet. Es wird gezeigt, daB 
sowohl die Lage als auch die Stabilitat der einzelnen Banden mit charakteristischem 
Verhalten verstandlich gemacht werden kénnen. 


1. Einleitung 


Das Verhalten von Silberhalogenidkristallen mit atomdispers ein- 
gebauten zweiwertigen Sauerstoff-, Selen-, Schwefel- und Tellurionen 
nach der Bestrahlung wurde eingehend in friiheren Arbeiten beschrieben!. 
Im Bereich tiefer Temperaturen von 20° bis etwa 170° K erzeugt eine 
Bestrahlung neue Absorptionsbanden, die fiir jede Zusammensetzung 
der Substanzen und Bestrahlungstemperatur bei charakteristischen 
Wellenlangen liegen. 

Diese Absorptionsbanden wurden neuen St6rstellenzentren zuge- 
ordnet, die aus den vor der Bestrahlung vorhandenen Fehlstellen durch 
Anlagerung von Elektronen bzw. Elektronen und Ionen als photochemi- 
sche Reaktionsprodukte entstehen. Die Stabilitat der photochemisch 
erzeugten Absorptionszentren ist unterschiedlich. Relativ einwandfre1 
konnten sowohl experimentell als auch theoretisch die Banden solcher 
Zentren erfaBt werden, welche nach dem Einfangen von Elektronen zu- 
satzlich durch heranwandernde Ionen stabilisiert werden. 

Die Existenz von Banden, die durch reine Elektronenlagerung ent- 
stehen, wurde zwar als zwangslaufige Bedingung angenommen; sie lieBen 
sich jedoch bis zu den genaueren Untersuchungen von I. KUNZE experi- 
mentell (mit Ausnahme der Messungen von E. JELTScH, deren Deutung 
fraglich war) nicht einwandfrei nachweisen. Es wird nunmehr versucht, 
die Bildung der einzelnen photochemischen Reaktionsprodukte (und vor 
allem die durch Elektronenanlagerung entstehenden) in Abhangigkeit 


1 Zusammenfassende Darstellung in O. Stastw: Elektronen- und Ionenprozesse 
in Ionenkristallen. Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 1959. 
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von Temperatur und Zusammensetzung durch ein schon in frtiheren 
Arbeiten angenommenes Modell (unter Beriicksichtigung samtlicher 
experimentellen Ergebnisse) mittels einer stark vereinfachten qualita- 
tiven Betrachtung theoretisch zu diskutieren und zu begrtinden. 


2. Zusammenstellung der wichtigsten experimentellen Ergebnisse 


Zum besseren Verstandnis werden zundchst die wichtigsten MeB- 
ergebnisse an typischen Beispielen nochmals gebracht. Schon vor lan- 
gerer Zeit konnte gezeigt werden, daB in einem AgBr + Ag,S-Misch- 


| | 
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Fig. 4. Absorptionsspektren von AgCl-+ Ag,Se-Kristallen, Kurve J: vor der Bestrahlung; Kurve JJ: nach 
15 min’ Bestrahlung bei 20° K mit Réntgenlicht; Kurve JJJ: nach 5 min Bestrahlung bei etwa 90° K 
(gemessen bei 20° K) 


kristall durch Bestrahlung bei etwa 90° K eine schwache Absorption bei 
560 my. entsteht, deren thermische Stabilitat bei dieser Temperatur 
auBerordentlich klein ist. Im allgemeinen kénnen in einem AgBr + Ag,S- 
Mischkristall bei 90° K keine stabilen photochemischen Reaktions- 
produkte erzeugt werden. 


Spater wurden in einer kurzen Notiz? experimentelle Untersuchungen 
mitgeteilt, deren Ergebnisse damals nicht gedeutet wurden. Sie sind in 
der Fig. 1 nochmals wiedergegeben: Ein mit Ag,Se sensibilisierter AgCl- 
Kristall zeigt nach der Bestrahlung mit Réntgenlicht bei 20° K eine bei 
525 my. liegende Bande. Daneben entsteht relativ schwach die schon 
frither von CH. VOLKE gemessene Bande bei 680 mu. Abweichendes Ver- 
halten ergibt eine Bestrahlung bei 90° K. Es erfolgt ein starker Aufbau 


2? Jettscu, E.: Naturwissenschaften 45, 487 (1958). 
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Fig. 2. Optisches Bleichen eines AgBr(S)-Kristalls bei 90° K. Absorption gemessen bei 90° K; Kurve J: 

nach Abschrecken; Kurve JJ; nach Bestrahlung bei 110° K mit 490 my, 45 min; Kurve J//: nach anschlie- 

Bender Bestrahlung bei 90° K mit A4>650my, 120min; Kurve JV: nach anschlieBendem kurzzeitigem 
Erwarmen auf Zimmertemperatur (2 min) 


der stabilen Bande bei 
680 mu, wahrend die 
Bande bei 525 my stark 
abnimmt. Dasselbe Ver- 
halten zeigt ein mit Ag,Se 
dotierter AgBr-Kristall: 
iBenm20) K -entsteht eine 
bei 570 my legende Ab- 
sorption, warend bei hohe- 
rer Temperatur nur die 
schon friither nach einer 
Violettbelichtung gemes- 
sene Hauptbande bei 
820 mp gebildet wird. 
Daneben entsteht noch 
eine breite, kurzwelligere 
Absorption. In letzter 
Zeit konnte I. Kunze? 
zeigen (Fig. 2 und 3), daB 
bei dem Ausbleichen der 
aaxs Kunze, L: Ann. Physik, 
im Druck befindlich. 
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Fig. 3. Optisches Bleichen eines AgBr(S)-Kristalls bei 100° K. 
Absorption gemessen bei 20° K. Kurve Z: nach Abschrecken; 
Kurve JZ: nach Bestrahlung bei 140° K mit 490 muy, 10 min; 
Kurve JJ: nach Bestrahlung bei 120° K (2 Std) und bei 100° 
(1 Std) mit A>6s50 my; Kurve JV: nach Erwarmen auf 160° K 
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photochemischen Reaktionsprodukte (die durch Bestrahlung bei etwa 
140° K gebildet wurden) in einem AgBr + Ag,S-Kristall mit Licht der 
Wellenlinge 2>650 mp. bei der Temperatur des fliissigen Wasserstoffs 
oder der fliissigen Luft eine Absorption bei 540 my verbleibt. Diese 
Bande ist instabil und verschwindet vollstandig nach dem Hochheizen 
auf die Temperatur von 160° K. In den meisten Fallen wird bei dem 
thermischen oder optischen Abbau der photochemischen Absorptions- 
zentren die urspriingliche vor der Bestrahlung vorhandene Absorption 
wieder erzeugt. Die von I. Kunze in Ag,S-haltigen AgBr-Mischkristallen 
gemessene Bande besitzt demnach die gleichen Eigenschaften wie die von 
E. JeLtscnu gemessene Absorption bei 525 my im AgCl + Ag,Se und die 
Absorption bei 570 mp. im AgBr + Ag,Se. Besonders auffallend ist, daB 
diese samtlichen Banden, die im Temperaturbereich zwischen 20° K bis 
110° K erzeugt wurden, stark instabil sind und schon bei der Temperatur 
der fliissigen Luft thermisch abgebaut werden kénnen, obwohl sie kurz- 
welliger als die Hauptbanden (z.B. 750 my im AgCl + Ag,S und 950myp. 
im AgBr + Ag,S) legen. 


3. Zum Modell der photochemischen Reaktionsprodukte 


In einem Ag,S-haltigen AgCl- oder AgBr-Mischkristall werden ent- 
sprechend unseren friiheren Untersuchungen die Hauptbanden bei 
750 oder 950 my durch Anlagerung von Elektronen und Silberionen auf 
Zwischengitterplatz (Ago) an einen [SGCI5]- oder [SGBrz]-Komplex ge- 
bildet. Dadurch entstehen die (sogar noch bei Zimmertemperatur) 
stabilen Reaktionsprodukte Agg[S¢Cl,] bzw. Ago[S¢Brg]. An der 
prinzipiellen Richtigkeit dieser Vorstellung bestehen kaum noch Zweifel. 
Wahrend ein solches Modell bisher lediglich aus den optischen Messungen 
indirekt erschlossen wurde, ist es in der letzten Zeit gelungen, mittels 
Verlustwinkelmessungen ein ahnliches Zentrum unmittelbar nachzu- 
weisen*. In einem AgBr + CdS + Ag,S-Mischkristall sind namlich neben 
[AgoSc] noch [CdgS¢]-Assoziate vorhanden. Durch Anlagerung von 
Ago-Ionen und Elektronen an [CdgS¢|-Komplexe wahrend der Bestrah- 
lung entstehen Ago[Cd,S¢]-Zentren, die sich bei Verlustwinkelmessungen 
unmittelbar bemerkbar machen. Bei unserem optischen Modell wird 
lediglich in einem Ago[CdgSg]-Komplex das Cdg-Ion durch eine Bri, 
ersetzt. Andere, insbesondere von MITCHELL vorgeschlagene photo- 
chemische Reaktionsmechanismen besitzen durch diesen Befund nicht 
den gleichen Grad der Wahrscheinlichkeit. 


Die Lage der Absorptionsbanden von Zentren, die durch Anlagerung 
nur von Elektronen entstehen, welche also bei fehlender oder kleiner 


4 Srasiw, M.: Z. Naturforsch. 16a, 529 (1961). 
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Ionenbewegung (d.h. bei tiefster Temperatur) gebildet werden, wurde 
nicht diskutiert. In einem einfachen Modell wiirde man zundchst diese 
Banden langwelliger als die der durch Agj-Ionen stabilisierten Zentren 
erwarten, falls man die gemessene Absorption dem Ubergang des Elek- 
trons vom Grundzustand ins Leitungsband zuordnet, wie das in den 
letzten Arbeiten geschehen ist. Anders liegen die Verhaltnisse, wenn man 
neben dem Grundzustand auch angeregte Zustande unterhalb des Lei- 
tungsbandes annimmt. Durch vereinfachte Berechnung (die nur orien- 
tierende Aussagen machen kann) des Verhaltens der Terme eines Elek- 
trons in der Halogenliicke im elektrischen Feld einer positiven oder nega- 
tiven UberschuBladung (z.B. [SGBro]) 14Bt sich folgendes zeigen: Bei 
Beriicksichtigung der Gitterschwingungen kann der Ubergang vom 
Grund- zum angeregten Zustand in einem [S¢Brg]-Komplex durchaus 
mehr Energie erfordern als im Agj[S¢Br,], was aber eine kurzwelligere 
Absorption bedeutet. Dagegen ist der Abstand vom Grundzustand zum 
Leitungsband in einem [S¢Br,] infolge der Coulomb-Krafte, die im 
Schwerpunkt der Halogenliicke wirksam sind, bedeutend geringer als in 
einem Ago[S¢Br, |-Komplex. 


Die Messungen von I. Kunze und E. JELTSCcH zeigten, daB bei tiefen 
Temperaturen durch Dotierung bedingte instabile Banden entstehen. 
Auch in sauerstoffdotierten AgBr-Kristallen erhalt man nach Messungen 
von G. SCHEIDLER? eine instabile Absorption bei 640 mp. durch Bestrah- 
lung bei 20° K, also im Temperaturbereich, bei dem nur Elektronenpro- 
zesse zur Bildung der photochemischen Reaktionsprodukte beitragen 
k6onnen. 


LaBt man in Silberhalogeniden mit Chalkogenionenzusatzen die 
Existenz angeregter Zustande zu, dann laBt sich der Aufbau der von 
STAsIW, JELTSCH, KUNZE und SCHEIDLER (an Sauerstoff) gemessenen 
instabilen Banden als Anlagerung von Elektronen an Halogenliicken, 
z.B. im [S¢Br,]-Komplex, verstehen. Diese photochemischen Reak- 
tionsprodukte lassen sich, wie die experimentellen Ergebnisse zeigen, 
auch bei tiefsten Temperaturen erzeugen; ihre Absorption liegt kurz- 
welliger als die der schon friither gemessenen Hauptbanden. 


4. Termverschiebung und Aufspaltung 


Bei der theoretischen Abschatzung wird kein Wert darauf gelegt, die 
Lage der Spektren genau zu ermitteln. Schon bei der theoretischen Be- 
stimmung der Terme von Farbzentren in Alkalihalogeniden ist man auf 
eine starke Vereinfachung angewiesen. Bedeutend komplizierter legen 
die Verhiltnisse bei den in Silberhalogeniden vorkommenden Farb- 


5 SCHEIDLER, G.: Erscheint demnachst. 
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zentren, in deren Umgebung sich eine negative UberschuBladung befin- 
det. Der Einflu8 der Ionenpolarisation in der Umgebung der asymmetri- 
schen Stérstelle und die Beteiligung der Gitterschwingungen wahrend 
der Absorption, die sicher eine starke Verschiebung der Terme ver- 
ursacht, sind einer genauen theoretischen Betrachtung schwer zuganglich. 
Es soll hier, wie schon kurz erwahnt, lediglich die Stabilitat der emnzelnen 
photochemischen Reaktionsprodukte und die relative Lage ihrer Terme 
zueinander erértert werden. Die Zustande des Elektrons in einer Halo- 
genliicke werden in grober Naherung durch Wasserstoffterme ersetzt. 
Es wird nach der Verschiebung und Aufspaltung des Grund- und des 
angeregten Zustandes gefragt, wenn sich in der unmittelbaren Umgebung 
des Farbzentrums eine negative Stérladung befindet. Diese Verschie- 
bung und Aufspaltung wurden aus der Stérungsrechnung in erster Nahe- 
rung gewonnen. Die Aufspaltung der einzelnen Terme des angeregten 
Zustandes ist natiirlich infolge der Uberlagerung von Gitterschwingungen 
nicht beobachtbar. Lediglich der Schwerpunkt (s. Fig. 4), der aus dem 
Mittelwert der Aufspaltungsterme resultiert, wird mit dem Maximum 
der Absorptionsbande in Zusammenhang gebracht. Allerdings ist fiir die 
Wellenlange der Absorptionsbande nicht allein die absolute Lage der 
Aufspaltungsterme maBgebend. Man muB8 noch die Tatsache benutzen, 
daB bei hinreichend hohen Feldern die Absorption 1m roten Bereich eine 
starke Stérung erfahrt, so daB sich praktisch nur kurzwellige Kompo- 
nenten mit merklicher Intensitat in der Absorption bemerkbar machen. 
Eine solche Stérung der langwelligen Aufspaltungskomponenten in 
starken elektrischen Feldern wurden experimentell 6fters beobachtet. 
Es ist aber durchaus méglich, daB neben der kurzwelligen Absorptions- 
bande (die von E. JeLrtscH und I. KunzE gemessen wurden) noch 
eine zu dem behandelten Zentrum gehérende langwelligere Absorp- 
tion vorkommt, falls eine St6rung der Terme im roten Bereich nicht 
vorhanden ist; diese konnte bisher nicht beobachtet werden, da sie 
von der Absorption anderer photochemischer Reaktionsprodukte tiber- 
deckt wird. 

Mittels dieses stark vereinfachten Modells lassen sich im Prinzip 
die optischen Eigenschaften und die Stabilitat der photochemischen 
Absorptionszentren erklaren. Man kann zeigen, daB mit einer gewissen 
Wahrscheinlichkeit die Absorption der stabilen Zentren, z.B. Agj[S¢Br,), 
zu einer Anregung des Elektrons in einen Term weit unter dem Leitungs- 
band fihrt. Dagegen kann der Energieabstand der angeregten Terme 
eines [SgBr,]-Komplexes zum Leitungsband praktisch vernachlassigt 
werden. 

Entsprechende lichtelektrische Untersuchungen, die demnachst an 
solchen Fehlstellen durchgefithrt werden, kénnen zusatzlich einen Bei- 
trag zur Klarung dieser Auffassung liefern. 
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5. Zur Beeinflussung der Energieeigenwerte 
eines Einelektronensystems durch eine bzw. zwei 
punktformige Stérladungen 


a) Wirkung einer Stérladung 
Zur Abschatzung der Energieeigenwerte des Elektrons vom [S¢Br,]- 
Komplex werden folgende vereinfachende Voraussetzungen gemacht: 
1. Das Elektron in der Halogenliicke wird in grober Naherung durch 
ein Elektron, das sich in einem kugelsymmetrischen Coulomb-Feld eines 
Atomkernes (ungestértes Problem) befindet, ersetzt. 


2. Das Chalkogenion mit einer negativen UberschuBladung, das sich 
in unmittelbarer Nachbarschaft der Halogenliicke befindet, wird durch 
eine punktformige Stérladung g = —e im Abstand R, vom Mittelpunkt 
der Liicke ersetzt. Durch diese Stérladung g =—e werden die Eigen- 
werte des Elektrons in der Halogenliicke verandert. 


Der tiefste Eigenwert des ungestérten Problems ist 


n=1 
Ea LO 
ji) 


Der nachste Energieterm fiir » =2, /=0, /=1 lautet: 


ae fs i=? nm—2 
Te eorest = lg l=0 = ees ai| i Eee == 4\ a, LA 
m=O m= 1 m=O = — 4 


Der Energiewert FE, hat also vierfache Multiplizitat. Der Abstand 
E,—E,=AE gibt die Absorption des ungestérten Problems (isolierte 
Halogenliicke) an. 

Fir die St6rungsrechnung werden die Eigenfunktionen y,,;,, des un- 
gestérten Elektrons benutzt, welche durch Wasserstoffeigenfunktionen 
angenahert werden. Die Stérungsrechnung fiir entartete Quantenzu- 
stande ergibt fiir die Aufspaltung und Verschiebung des angeregten 
Energietermes in erster Naherung eine Sakulargleichung vierter Ord- 
nung. Wichtig fiir die Sakularmatrix sind die Matrixelemente 


Wn Tee | Votes | Wn LOD 
wobel _ 4a(-2) 


ist. Ausfiihrlich geschrieben lautet solch ein Matrixelement: 


COmmm our. 


nim |Vstol Porm > = JS oi f [7?-dr-dgp-sind-d?| x 
r=0 


y=0 0=0 


x up (r) OF (B) Br (P) Ves + Une (1) OF (8) - Pry (9) - 
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Hierbei sind [O?" (9) - ®,,,(p)] normierte Kugelfunktionen. Werden die 
Radialfunktionen w, ;(”) durch Wasserstoffeigenfunktionen angenahert, 
dann hat man also: 


1 Z-(n—1—1)!m 1 ee = Hes sae 
Uy) (1) = |/ a = 1g Toes as (0) 


i n®-h2-[(n + 1) !]8 
: — 2:2: mel 
ju es nm he 
Li, = Laguerresche Polynome. 
Das von der Stérladung auf den Aufpunkt ausgeiibte Potential 


Ve == 1(—9 ict dabei nach Kugelfunktionen P? (cos w) zu entwickeln: 


er Winkel ist nach dem Additionstheorem fiir Kugelfunktionen durch 
Winkelkoordinaten «, 8, #, g auszudriicken. «, B bedeuten die Winkel 
der Stérladung in bezug auf die Koordinatenachsen. 


Mit diesen Annahmen ergeben sich aus der Sakulargleichung folgende 
Energieeigenwerte fiir den angeregten Zustand (W,=E,-+-¢,): 


eg ae 
Ro uae 


a 


Weeki A eo 2A ea 4 Boo J zt 
3 a | ae (coe | 3 ae > 
Web de 2 A oe eee 
eae Rie cee care ! 3 ae 
Wahrend fiir den Grundzustand gilt: W, =E,+—=. 
0 
Die Integrale A und B haben fiir Wasserstoffeigenfunktionen die 
Gestalt: 
A 4 ne ie a= Iq nh 
A= 30: \arreenr7 | tt Bat 8 AN nee ea 
— = 0,538- 10-8 
Mel C2 039° aks 


Fiir die Energiedifferenzen A W, =W, — W, ergeben sich folgende Werte: 
== —— eee, eA 1 —— 
AW, =AWL =A ast mit “AE HOE, 
1 /e?-B)\2)s 
Ta) T 


amas Sal (ah SaeTD 


Va e2-A e2-A\2 
A tear astulee 


Oo 
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ZahlenmaBige Abschatzungen dieser GréBen sind fiir Wasserstoffeigen- 
funktionen (Z =1) aus Tabelle 1 zu ersehen. 


Tabelle 1 
a ee eee ee ee 
| eA | e-B | e-A\? 4 /e- By? 
R a eo Se (AS 
: | 5+R} | Ri | (a) a 3 )| 
l 
5: 10°§cm | 0,19 eVolt | 1,58 eVolt 0,93 eVolt 
3,5°10-§cm | 0,565 eVolt | 3,22 eVolt | 1,95 eVolt 


Man erhalt somit das in Fig. 4 dargestellte Termschema. Aus der 
Fig. 4 ist sofort folgendes zu entnehmen: AE; > AE; wahrend AE < AW 
ist, wobei W den Schwer- 
punkt der in Abschnitt 4 ohne Storung mit Storung Leitungsband ; 
definierten Energieterme 
darstellt. 

In einem [Sg¢Brg]- 
Komplex ist die Ab- 
sorption x AW. In 
einem Ags[S¢Br,]-Ag- 
gregat ist infolge der 
Anlagerung des Agy- 
Ions in unmittelbarer Fig. 4. Termschema 
Nachbarschaft des S¢- 

Ions der Einflu8 der negativen Stérladung bedeutend kleiner, so daB 
die Absorption eines Agg[S¢Brg] angenahert AE wird. 

Dagegen ist der Ubergang des Elektrons vom Grundzustand in das 
Leitungsband fiir einen [S¢Br,|-Komplex ®AE),, wahrend er fir 
Ago[ScBrg] angehahert AE, ist, wobei AE, >AE,, gilt. 

Analytisch wird die Wirkung der beiden Stérladungen, welche von, 
den S¢- und Agj-Ionen herriihren, im folgenden Teil b) behandelt. 


b) EinfluB von zwei Stérladungen auf ein Einelektronensystem 


Die Stérungen der Energieterme hangen in einer komplizierten Weise 
ab vom Winkel, welchen die Radiusvektoren der beiden Stérladungen 
miteinander einschlieBen. Diese Abhangigkeit vom Winkel kann man 
kaum in expliziter Form allgemein angeben. Deshalb miissen Spezial- 
falle betrachtet werden. 


Genauer behandelt wurde folgendes Modell: Gegeben ist in einem 


kubischen Silberhalogenidgitter auf dem Gitterplatz (0 : = oe » 0° 5] 


eine Halogenliicke mit eingefangenem Elektron; auf dem Gitterplatz 


(5 f 0} befinde sich ein S¢-Ion und auf dem Zwischengitterplatz. 
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(3 d, S 5) ein Silberion Ag) (d = Gitterkonstante). Die mit einem 
2 


2 
Elektron gefiillte Halogenliicke wird angesehen als das Einelektronen- 
system mit kugelsymmetrischem Potential. Denn in grober Naherung 
wurde es fiir das ungest6rte Elektron in der Halogenliicke als Coulomb- 
Potential angenommen. Die der Liicke benachbarten S¢- und Agj-Ionen 
fungieren als die beiden Stérladungen g, und q4. Thre Radiusvektoren 
bilden einen Winkel von 31,482° miteinander *. Berechnet wurden in 
erster Naherung das Grundenergieniveau W, und die angeregten Energie- 
terme W,. Die Beeinflussung der héheren angeregten Energieterme wurde 
wegen zu groBen mathematischen Aufwands nicht behandelt. Der Grund- 
zustand E, (ungestértes Problem) mit den Quantenzahlen  =1, /=0, 
m —Oist einfach. Durch die Storladungen g, und ¢, erfolgt nur eine Ver- 
schiebung der Energie E, um: 
s(-2) A(—@) 
U Amat os a : 

Hierbei sind: R,, R4 die Abstande des S¢- bzw. Agg-Ions von dem Mittel- 
punkt der Liicke. Es gilt hier R,=R, - 38. Is =—6, daa=te. Der 
angeregte Energieterm hat eine vierfache Multiplizitat, denn es gilt: 


WN =2 vw— 2 V— hb == DB 
BO) a —a = ae al =a ax 4 
m=O m= We 0) m=— 1 


Infolge der Stérladungen werden die Terme FE, zunachst gleichmaBig 
gs) dale) 
R R 


verschoben um 


s A 
einfache Terme W,,, W,,, W,,, W,,. Der EinfluB eines kubischen Kristall- 
feldes braucht nicht beachtet zu werden: denn alle Energiecigenwerte 
W,, W.,, W.., W.,, W,, werden hierdurch nur gleichmaBig verschoben 
(keine Aufspaltung). In erster Naherung erhalt man fiir die Wirkung 
der beiden Stérladungen g, und g, auf den angeregten Term E, folgende 
Sakulargleichung 


x4 — x? .[7,8254- P2 + 0,0962 - Q?] — x -[5,5060- P? + 0,1962- P- 2] — 
— 0,093 41 - P?.Q2 =0. 
Die unbekannte x dieser Gleichung hat die Bedeutung: 


und dann noch aufgespalten in vier 


x=e—|ts—2) far"). 


Roe) ER 
Hierbei ist ¢ die zu berechnende Stérenergie. Also gilt (W,=E, +e): 


pt | OS ee, ea ee) 
Me E,+| Rs 3 Ra |+« 


* Diese Konfiguration entspricht der Gleichgewichtslage eines Ags[S¢Brp] 
IKkomplexes im Silberhalogenidgitter. 
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Weiterhin haben die vorgegebenen GréBen P und Q folgende Form: 


pee JO Ga ae ee! LIS (8) 8 et 
10° ORS a ita Q Re 2 the 
Wenn man mit wasserstoffahnlichen radialen Eigenfunktionen rechnet, 
haben die Integrale A und B die Gestalt: 


A= a Uz 4 (7) 74. Ug» (7) - dr, B= i Uy, (7) -73- Up » (7) - ar. 


Es ist stets A>0 also auch P>O. 

La8t man A und B unbestimmt, so kann man dennoch die Tendenz 
der Aufspaltungen in einem gréBeren Geltungsbereich des Modells stu- 
dieren. Hierzu wurde die Sakulargleichung fiir verschiedene Werte des 
Verhaltnisses P/|Q| gelést. Die Resultate sind aus der Tabelle 2 ersichtlich. 


Tabelle 2 
Sete ge, 
Verhiltnis id] Wurzeln « der Sakulargleichung 
de esaee |) =e 4 =312P #,=—0,016P *%,=—0,76P #*%,=—2,34P 
By bln. (Ola= 3/2) SC ONE OME Y= OGG Ie 
to Gh./Q)/=10P | %4=4,8P %,=—0,75P %=—0,80P %,=—3,25P 
Too) Oe bs |O| = 100: P\) 4,32 P Fis —= == (0), 7) Ky dh ele #4 =— 30,1 P 


Als Unterschiede zur Wirkung von einer Stérladung ergeben sich: 

1. Es folgt hier eine Aufspaltung von £, in vier Eigenwerte, dagegen 
bei einer Storladung nur in drei Linien. Dies ist eine Folge der verringer- 
ten rdumlichen Symmetrie. 

2. Der Betrag der Aufspaltung zwischen den beiden am entferntesten 
voneinander befindlichen Energiewerten W,, und W,, ist bei zwei Stér- 
ladungen gs und g, bedeutend geringer als bei einer einzigen Ladung qs 
fiir konstantes Verhaltnis P/|Q]. 


c) Kritische Schlukbemerkung 

Dieses einfache Bild beriicksichtigt nicht diejenigen Effekte, die sich 
aus der Stérungsrechnung zweiter Naherung ergeben. Infolge des starken 
elektrischen Feldes der UberschuBladung sind sie jedoch sicher nicht 
vernachlassigbar klein. Die in der Abschatzung vernachlassigte Beein- 
flussung der Polarisation der Umgebung und der Storstelle selbst ver- 
kleinert das Feld der UberschuBladung am Ort der Halogenliicke und 
damit auch die in der Tabelle 1 angegebenen Zahlenwerte. Der Einflu8 
der Gitterschwingungen dagegen verschiebt die Absorption nach dem 
violetten Bereich und verschmiert das in der Fig. 4 aufgezeichnete Auf- 
spaltungsbild. Die Verschiebung nach dem Violetten durch Gitterschwin- 
gungen hat wahrscheinlich fiir beide Zentren [SgBrg] und Agj[S¢Bra] 
infolge verschiedener Kopplung an das Kristallgitter nicht den gleichen 
Betrag. 
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Untersuchung von Konversionselektronen 
beim MéSbauer-Effekt am Wolfram-182 
mit einem magnetischen Spektrometer 
Von 
EGBERT KANKELEIT 


Mit 6 Figuren im Text 
(Eingegangen am 24. Mai 1961) 


Die riickstoBfreie Resonanzabsorption von y-Quanten (Mé6B8bauer-Effekt) wird in 
dieser Arbeit durch Messung der beim Zerfall der angeregten Absorberkerne auf- 
tretenden Konversionselektronen in einem f-Spektrometer nachgewiesen. Mit dieser 
Methode wurde der 100 keV-Ubergang in W18? mit metallischem Tantal als Quelle 
und angereichertem Wolframmetall als Resonanzabsorber untersucht. Die L-Kon- 
versionslinie der 100 keV-Strahlung iiberragte bei 22° K den Untergrund um 44%. 
Aus Doppler-Effektmessungen ergab sich die Halbwertszeit des ersten angeregten 
Zustands von W1® zu T1 = (1,34 40,13) - 10% sec. Aus der Temperaturabhangig- 
keit des Effekts wurde die Debye-Temperatur von Tantal zu 280 + 10° K bestimmt. 
Die MefBergebnisse zeigen gute Ubereinstimmung mit andersartigen Messungen, 
wwidersprechen aber fritheren Mé8bauer-Transmissionsexperimenten. 


Einleitung 


Wird bei einem elektromagnetischen Ubergang im Kern die Energie Ey 
frei, so erhalt das emittierte y-Quant die Energie Ey —Ep, wenn sich 
der Kern vor der Emission im freien und ruhenden Zustand befand. Die 
RiickstoBenergie Ep des Kernes geht dem Quant im Laborsystem ver- 
loren. Aus dem Impulssatz folgt: Ep =EG/2Mc?. Fiir ein freies, ruhendes 
Atom ist fiir M die Masse des Atoms einzusetzen. Befindet sich das 
emittierende Atom in einem freien und ruhenden Kristall, so wird die 
RiickstoBenergie im allgemeinen mit groBer Wahrscheinlichkeit durch 
Eim- und Mehrphononenprozesse vom Kristall aufgenommen. Méss- 
BAUER? hat zuerst im Falle des y-RiickstoBes gezeigt, daB es eine durch 
den Debye-Waller-Faktor ausgedriickte Wahrscheinlichkeit dafiir gibt, 
da8 kee Phononentibergange stattfinden. Dann ist in obigem Impuls- 
satz die Masse des gesamten Kristalls einzusetzen, die im allgemeinen 
so gro ist, daB die RiickstoBenergie gegeniiber der Energieunscharfe 
des y-Quants zu vernachlassigen ist. 

Der Debye-Waller-Faktor lautet? 


17 1 EB 
f=HeUMea~¢ B*liae sare 


1 M6ssBAvuER, R.L.: Z. Physik 151, 124 (1958). 
2 Bouman, J.: Handbuch der Physik, Bd. 32, S. 214. LOST Ee 
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Hierbei ist 7? die mittlere quadratische Auslenkung des Atoms aus der 
Ruhelage. Es ist 


i) 


oem é(w, T) Z(w) ; ; { 1 
Y well or dw; é(w, T) =how é Se he | 

0 bi efT _ 1 
T ist die Temperatur des Kristalls, M die Masse des emittierenden 
Atoms. Unter der Annahme eines Debye-Spektrums 


3 kO 
Z (w) == 3@7/o — Wy WSWg = 7 


) o> Weg 
wird 


Fy Qh? 1 so) ‘ t j 
i MkO|4 talks fee F 


@ ist die Debye-Temperatur des Kristalls. Fiir T<O wird das Inte- 
gral 77/6. 


Die Emissionswahrscheinlichkeit eines Kernes, der sich nicht in 
Wechselwirkung mit seiner Umgebung befindet, ist bei Vernachlassigung 
einer kleinen relativistischen Verschiebung fiir die riickstoBfreien Uber- 


gange 


CO 


fs [ W(E)aE =f. 


al Ng : 
UMN Sea ere 


I’=h/t-t ist die Lebensdauer des angeregten Zustands. Analog ver- 
halt sich der Absorptionsquerschnitt o(£). Die Wahrscheinlichkeit der 
riickstoBfreien Absorption werde mit dem Debye-Waller-Faktor 7’ be- 
zeichnet, der von der Temperatur 7’ und der Debye-Temperatur 0’ 
des Absorbers abhangig ist. 


Es ist 
Dye r 
Ble ( 
OF) = ee + rae 
mit 
te 2Ig+41 2anc 1 
Sot at BE 2 Ao 


Hierbei ist 7, der Spin des angeregten Zustands, J, der Spin des Grund- 
zustands, « der totale Konversionskoeffizient. 


Bei einem idealisierten Transmissionsexperiment, bei dem nur die 
Strahlung des betrachteten Uberganges in den Grundzustand in das 
Nachweisgerat gelangt, betragt der Transmissionseffekt, definiert als das 
Verhaltnis der Differenz der Zahlraten mit und ohne Resonanzabsorption 
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zur Zahlrate ohne Resonanzabsorption ® 


loc) 


ne =t— f WB) e- soap =j(1—e"** pif & NW). 


0 


Es ist N die Zahl der resonanzfahigen Absorberkerne pro cm?, /, Bessel- 
Funktion nullter Ordnung. Fiir einen ,,diinnen‘‘ Absorber, bei dem 


q “ N<1 ist, gilt naherungsweise nr=tf > % N. In diesem ea: kann 
man einen mittleren Absorptionsquerschnitt cree OR =f} 5aGO 
daB 1470p N wird. In einem sehr dicken oder schwarzen AE 
iE “ N>1, werden alle riickstoBfrei emittierten Quanten eingefangen. 
Man hat dann den maximal erzielbaren Effekt 47 =f. 


Fiir die Messung ist es wichtig, den Resonanzeffekt ein- und auszu- 
schalten. Man kann hierzu durch Erhoéhung der Temperatur von Quelle 
bzw. Absorber f bzw. /’ gegen Null gehen lassen? oder die Emissions- und 
Absorptionskurven durch Doppler-Verschiebung 4 oder Zeemann-Aufspal- 
tung © gegeneinander verschieben. Wird die Doppler-Verschiebung durch 
eine Relativbewegung der Geschwindigkeit v erzeugt, so ist in obiges Inte- 


gral fiir W(E) oder o(E£) die Energie E zu ersetzen durch EF + — ES Weel 
diinnem Absorber erhalt man als Geschwindigkeitsspektrum des Effekts 


gre) =ff 2N 


also wieder eine Lorentz-Kurve wie W(E) und a (£), aber mit der doppel- 
ten Halbwertsbreite 21. 

Bei dickem Absorber wird entsprechend der Exponentialfunktion der 
mittlere Teil der Funktion W(E) relativ starker geschwacht als die 
Flanken. Man erhalt daher als Geschwindigkeitsspektrum eine gegentiber 
der Lorentz-Kurve abgeflachte Kurve, bei der die Halbwertsbreite mit 
wachsender Dicke zunimmt*. Zur Bestimmung von J’ ist deshalb im 


allgemeinen die Kenntnis von f/ und /' <0.N erforderlich. 


Aus meBtechnischen Griinden ist, selbst auf Kosten der Zahlrate, 
ein méglichst groBer Effekt wiinschenswert. Hierzu bietet sich die 
Moglichkeit an, die Resonanzabsorption durch die Strahlung nachzu- 
weisen, die beim Zerfall des angeregten Absorberkernes ausgesandt wird. 
Es kann entweder das reemittierte y-Quant, ein Konversionselektron 


3 MéssBAUER, R.L.: Z. Physik 159, 33 (1960). 

4 MossBauER, R.L.: Naturwissenschaften 45, 538 (1958). — Z. Naturforsch. 
14a, 211 (1959). 

5 Craic, P.P., D.E. Nacrt and D.R.F. Cocuran: Phys. Rev. L. 4, 561 (1960). 
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oder das bei der Konversion entstehende Roéntgenquant registriert 
werden. Konkurrierend zu dieser ,, kesonanzstrahlung’ wird vom 
Detektor eine nichtresonante Streustrahlung erfaBt. Diese wird hervor- 
gerufen durch Rayleigh-, Compton- bzw. Photoprozesse der Anregungs- 
strahlung und der y- und Réntgenstrahlung, die in der Quelle neben der 
Anregungsstrahlung erzeugt wird. 
Der Effekt ist bei einem ,,Resonanzexperiment“ mit diinnem Ab- 
sorber ® gegeben durch 
ay 
ee eae) 
YR Ses wel 
Os 1 MOsi hi S (8) 


Es ist o, der Querschnitt beziiglich der Anregungsstrahlung mit der 
Emission einer Streustrahlung, die vom Detektor nachgewiesen wird, 
o,; sind die entsprechenden Querschnitte beziiglich der anderen Strah- 
lungen, die relativ zur Anregungsstrahlung mit der Wahrscheinlichkeit p; 
den Absorber treffen. Mit R(#) und S(#) soll die Abhangigkeit der Reso- 
nanz- und Streustrahlung vom Streuwinkel # angegeben werden. H ist 
der Anteil des resonanzfahigen Isotops im Absorber. Im Falle der reso- 
nanten y-Strahlung ist «, gleich 1 zu setzen, im Falle der Réntgenstrah- 
lung oder der Konversionselektronen sind «, die entsprechenden Kon- 
versionskoeffizienten. 

Fiir ein Resonanzexperiment mit dem Nachweis von Konversions- 
elektronen — im folgenden ,,Konversionsresonanz‘‘ genannt — ist ein 
magnetisches 6-Spektrometer gut geeignet. Es gestattet die Trennung 
von Elektronen und elektromagnetischer Strahlung und vermag aus dem 
Elektronenuntergrund entsprechend dem Auflésungsvermégen die Kon- 
versionslinie herauszublenden. Diese Methode ist besonders dannvon 
Vorteil, wenn der Absorptionsquerschnitt op schon so groB ist, daB ein 
Absorber, der im oben definierten Sinne noch als diinn anzusehen ist, 
auch beziiglich der Konversionselektronen diinn ist, d.h., die Elektronen 
kénnen in bezug auf das Auflésungsvermégen des Spektrometers prak- 
tisch ohne Energieverlust den Absorber verlassen. In diesem Fall stellt 
die Messung der resonanten elektromagnetischen Strahlung kemen Vor- 
teil dar. Durch Erhéhung der Absorberschichtdicke nimmt die Inten- 
sitat nicht zu. Andererseits ist bei einem f-Spektrometer die Luminositat 
im allgemeinen kleiner als bei einer Anordnung zur Messung der elektro- 
magnetischen Strahlung. 

Von gleicher Energie wie die Konversionselektronen sind die Photo- 


6 Der Effekt bei einem Resonanzexperiment mit dickem Absorber ist von 
A. JESTER, Diplomarbeit am Laboratorium fiir Technische Physik Miinchen, dis- 
kutiert worden. 
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einem gewissen Grade nur durch Ausnutzung der starken Winkelabhan- 
gigkeit des Photoeffekts méglich. Aber schon bei geringen Schichtdicken 
des Absorbers wird die Winkelabhangigkeit durch Vielfachstreuung ver- 
schmiert. Unter der Annahme einer isotropen Winkelverteilung von 
Photo- und Konversionselektronen und Vernachlassigung des innerhalb 
der Linienbreite des Spektrometers nahezu konstanten Untergrundes ist 
der Effekt bei diinnem Absorber gegeben durch 


t= BOL, Li te 


Ophr 
Wahrend der Photoquerschnitt o,,,mit zunehmenden ¢ stark abnimmt, 
kann in vielen Fallen «, fiir spezielle 7 besonders groBe Werte annehmen. 


Versuchsaufbau 


Als B-Spektrometer wurde eine vereinfachte Art des Kofoed-Hansen- 
Typs’? gebaut (Fig. 1). Der Feldabschnitt verlauft bei diesem Spektro- 
meter parallel zur Schnittgeraden der beiden ebenen Polschuhflachen. 


Fig. 1. Spektrometermagnet 


Quelle und Fokus liegen auf der Schnittgeraden. Bei einer kreisformigen 
Quelle von 4mm Durchmesser betragt die Transmission etwa 2%, das 
Auflésungsvermégen 3%. 

Zum Nachweis der Elektronen dient ein bei Atmospharendruck 
arbeitendes, methandurchstrémtes Glockenzahlrohr. Das Fenster von 


? KoFroED-HANsEN, O., J. LInDHARD u. O.B. NIELSEN: Kgl. danske Vid. Selsk. 
mat.-fysiske Medd. 25, Nr. 16 (1950). 
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4mm Durchmesser besteht aus Mylar von 4 mg/cm? Dicke. Die Magnet- 
feldregelung erfolgt mit einem wechselstrombetriebenen Hallgenerator 
(Siemens FA24), Kompensationskreis, Niederfrequenzverstarker, pha- 
senempfindlichen Gleichrichter und einem Transduktor, mit dem der 
Magnetstrom gesteuert wird. Abgesehen von einem langzeitigen und 
kontrollierbaren Temperaturgang, ist die Feldkonstanz besser als 0,3 %. 
Der Kompensationskreis enthalt ein Helipot-Potentiometer, dessen 
Achse mit einem Fortschaltrelais verbunden ist. Ein Impuls von einem 


Absorber — - ~ 
EH Cee 


SNZAT HG, - 
Plexiglas ( f | = te 
Thermoelement fei 


Vakuum 
Loutsprecher 


Polschuhe aes 
Spektromerers 


/ \ a 
is Be Nee x 

\ 
Ny \ Dotagioaen 


Fig. 2. Anordnung von Quelle, Absorber, Kryostat, Bewegungsantrieb und Spektrometer 


Impulsvorwahl-Untersetzer betreibt gleichzeitig dieses Relais und einen 
Zeitdrucker. Auf diese Weise kann automatisch das 6 o-Spektrum auf- 
genommen werden. 

Im Quellpunkt des Spektrometers befindet sich das kreisférmige 
Absorberscheibchen von 4mm Durchmesser, das im Falle von Wolfram 
aus Pulver besteht, das auf ein Kupferblech aufgewalzt ist (Fig. 2). Der 
Absorber steht senkrecht zur mittleren Elektronenaustrittsrichtung. 
Axial hinter dem Absorberscheibchen ist in etwa 4mm Abstand die 
Tantal-Metallquelle von ebenfalls 4mm angebracht. Sie befindet sich 
zar Abschirmung der Elektronen in einem Kupfertopf von 0,5 mm Wand- 
starke. 

Diese Anordnung muBte aus konstruktiven Griinden gewahlt werden. 
Der wesentliche Nachteil ist einmal, daB die starke Vorwartsstreuung 
von Compton-Elektronen besonders stark zum Untergrund beitragt, zum 
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anderen, da® bei zu groBer Schichtdicke, z.B. infolge von Inhomogeni- 
taiten, durch Absorption von resonanzfahigen Quanten in einer Schicht- 
dicke, aus der noch keine Elektronen austreten kénnen, der Konversions- 
resonanzeffekt vermindert wird. AuBerdem muB bei dickeren Absorbern 
zur Bestimmung von J’ aus dem Geschwindigkeitsspektrum eine gréBere 
und schwierigere Korrektur durchgefiihrt werden, als dies bei Messung 
der Strahlung in Riickwartsrichtung der Fall ware. 

Quelle und Absorber sind zur Kiithlung mit dem Boden eines Wasser- 
stoffkryostaten thermisch verbunden, der Absorber tiber ein angelotetes 
Kupferblech, die Quelle mit einem Bronzefederblech und mehreren 
diinnen Kupferbandern. Der Kryostat besteht im wesentlichen aus einem 
30 cm langen Neusilberrohr von 25 mm Durchmesser und 0,2 mm Wand- 
starke. Das Rohr befindet sich mit im Hochvakuum des Spektrometers. 
Alle kalten Teile sind zweifach durch isoliert angebrachte Kupferbleche 
gegen Warmestrahlen abgeschirmt. Nur eine kleine Bohrung 1aBt die 
Elektronen frei in das Spektrometer gelangen, und eine zweite Bohrung 
erlaubt die Verbindung der Quelle mit dem Bewegungsantrieb tiber eine 
Plexiglasstange. Damit auch eine oberflachliche Erwarmung des Ab- 
sorbers durch Zustrahlung vermieden wird, befindet sich im elektronen- 
freien Raum innerhalb des Spektrometers ein mit fliissigem Stickstoff 
gekiihltes Blech, so daB vom Absorber aus nur kalte Flachen zu sehen 
sind. Neben dem Absorber ist ein Thermoelement angelétet. Der 
Wasserstoffverbrauch betragt etwa 40 cm3/h. 

Die Quelle wird durch einen Lautsprecher, dessen Trichter und Spinne 
entfernt wurden, in Bewegung versetzt. Die Fiihrung der Spule erfolgt 
durch eine Blattfeder. Der Lautsprecher befindet sich auBerhalb des 
Vakuums in etwa 20 cm Abstand von der Quelle. Die Plexiglasstange ist 
mit der Lautsprecherspule durch eine Gewindestange verbunden. Als 
Vakuumdurchfithrung dient eine Gummimembran. 

Da die Bewegung sinusférmig mit Netzfrequenz verlauft, gentigt 
zur Bestimmung der momentanen Geschwindigkeit der Quelle die Kennt- 
nis der Amplitude und Phasenlage der Bewegung. Die Amplitude wird 
mittels eines leichten Drehspiegels gemessen, dessen nadelférmiger 
Hebelarm von definierter Lange in die Kérnung einer kleinen mit- 
schwingenden Blattfeder eingreift. Durch den Spiegel wird die Abbildung 
eines gestreckten gliithenden Wolframfadens abgelenkt und bei Bewegung 
die Auffacherung des Bildes mit einem Mafstab gemessen. Neben dem 
Mafistab befinden sich kleine Photodioden (Siemens TP 50), mit denen 
die Phasenlage ermittelt wird. Mit Bleigewichten ist die Resonanz- 
frequenz des schwingenden Systems auf 50 Hz abgestimmt worden. Die 
Breite der Resonanzkurve betragt 10 Hz. 

Die Zahlrohrimpulse gelangen tiber einen Vorverstarker und Haupt- 
verstarker in einen Diskriminator in dem nur die relativ groBen Elek- 
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tronenimpulse hindurchgelassen werden. Sie erscheinen am Ausgang des 
Diskriminators als Einheitsimpulse. Bei der Messung der Debye-Tempe- 
ratur wird ein Zahlgerat dem Diskriminator, angeschlossen und auf 
tibliche Weise die Zahlrate mit Zeitvorwahl bestimmt. Bei der Messung 
des Geschwindigkeitsspektrums hingegen muB die Zahlrate in mog- 
lichst vielen Zeitelemen- 
ten der Bewegungsperi- | B-Spektrometer | 
ode der Quelle bekannt iz ! 
sein. Zu diesem Zweck a ! 
wird ein im Institut er- aalaa ia ish Abeba 
bauter 128-Kanal-Spei- = duel 
| 


50 Hz 


+ 
° Netz 


laurtsprecher 


cher®8 verwendet, der die 

Aufgabe hat, wahrend 

des gro8ten Teils einer Eaae 
Periode von 50 Hz samt- 
lche Kanale nacheinander 
zu Offnen und die wah- 
rend der Offnungszei- 
ten anfallenden Impulse 
zu speichern (Fig. 3). 
Ein Quarzoszillator von 
100 kHz mit angeschlos- 
senem Multivibrator-Fre- 
quenzuntersetzer — liefert 
Impulse mit der konstan- 
ten Folgezeit von 150 ps. 
Diese gelangen iiber den 
Univibrator 1, Tor 1 und = 
Univibrator 2 in den 128- 
Kanal-Speicher, um dort 

die Kanalnummer um 

suc weiterzuschalten. Fig. 3. Blockschaltbild der Elektronik zur Messung des 
Beginnend mit der Kanal- Geschwindigkeitsspektrums 

nummer 41, wird nach 

127 X 0,15 =19,05 ms der 128. Kanal ge6dffnet. Gleichzeitig wird beim 
Umschalten ein Impuls dem Speicher entnommen, der eine Flip-Flop- 
Stufe anst68t und somit Tor 1 schlieBt. Betragt die Netzfrequenz exakt 
50 Hz, so ist der 128. Kanal fiir 0,95 ms, das ist 4,75% der Periode, 
gedffnet. Geschlossen wird der 128. Kanal und der erste erdffnet, nachdem 
Tor 1 wieder gedffnet ist und einen Schaltimpuls hindurchgelassen hat. 
Dazu muB8 die Flip-Flop-Stufe wieder umgestoBen sein, was tiber einen 
vom Netz betriebenen Phasenschieber und Triggerkreis geschieht. 


Rare HELMBERGER, W.: Wird demnachst verédffentlicht. 


700 kHz 
Quare-lsz. 


728 
Kona/ 
Speicher 
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Das Tor 2 verhindert, daB wahrend des Umschaltens der Kanal- 
nummer Zahlrohrimpulse in den Speicher gelangen. Einmal wiirden 
solche Impulse den Speicherinhalt stéren, zum anderen wird hierdurch 
erreicht, daB im Mittel die Offnungszeiten aller Kandle, bis auf den 128., 
gleich groB sind. Es wurde mit statistischen Impulsen festgestellt, daB die 
Konstanz besser als 0,1% ist. Da die Verarbeitung der Zahlrohrimpuise 
im Speicher 30 us in Anspruch nimmt, wird Tor 2 in dem Zeitraum von 
40 bis 20 us vor dem Umschalten des Kanals geschlossen. Ein Totzeittor 
sorgt dafiir, da8 zwei Zahlrohrimpulse niemals schneller als in 120 us 
Folge in den Speicher gelangen kénnen, da auch diese Impulse den Spei- 
cherinhalt zu st6ren vermdgen. 


Durch diese Art der Messung ist also bei harmonischer Bewegung der 
Quelle jedem Kanal sinusgemaB eine Geschwindigkeit zuzuordnen. Zwei- 
mal tritt die Geschwindigkeit Null und zweimal die Maximalgeschwindig- 
keit auf. Auch bei geschwindigkeitsunabhangiger Zahlrate, also ohne 
Effekt, ist die Zahlrate immer noch ortsabhangig. Denn bei der Bewegung 
andert sich der mittlere Raumwinkel, unter dem die Quelle den Absorber 
sieht. In der Taylor-Entwicklung der Ortsabhangigkeit der Zahlrate 
geniigt es im allgemeinen, das lineare Glied zu beriicksichtigen. Dann 
aber mittelt sich der Geometrieeffekt heraus, wenn man die Zahlraten 
der Kandle praktisch gleicher Geschwindigkeit zusammenfaBt. 


Messungen an W!® 


Tal? zerfallt mit einer Halbwertszeit von 115d iiber 6 --Zerfall in W182. 
Durch 24 y-Ubergange® gehen die angeregten W182-Niveaus, 1,2 bis 
1,5 MeV, in den Grundzustand (Spin, Paritat: 0+) tiber. Teilweise wird 
dabei der erste angeregte 100 keV-Zustand (2 +) bevélkert, der allein im 
folgenden von Interesse ist. 

Tantal- und Wolframmetall kristallisieren im raumzentrierten kubi- 
schen Gitter. Die Metalle zeigen nur temperaturunabhangigen Spin- 
paramagnetismus der Elektronen im Leitungsband. Eine magnetische 
Aufspaltung des 100 keV-Niveaus ist daher nicht zu erwarten. Ebenso 
entfallt die Quadrupolaufspaltung wegen der Symmetrie des Gitters. 
Dieses aber trifft nur dann zu, wenn die durch den vorhergehenden 
f-- und y-Zerfall verursachten Stérungen bis zum Zerfall des 100 ke V-Zu- 
stands abgeklungen sind. Bei der relativ langen Lebensdauer von etwa 
10~® sec ist dieses aber zu erwarten. 

Die Ta'**-Quelle wurde durch 650stiindige Bestrahlung von 16 mg 
natitrlichem Ta-Blech mit thermischen Neutronen im FRM erzeugt. Die 
Aktivitat betrug kurz nach der Betrahlung etwa 50 mC. Beim Einsetzen 


9 Murray, J.J., F. Bozum, F. Marmier and J.W.M. Du Monp: Phys. Rev. 
97, 1007 (1955). 
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der Quelle in den Kupfertopf wurde sie fiir 10 min auf etwa 250° C er- 
hitzt. Ein eigentliches Tempern wurde nicht vorgenommen. Der Ab- 
sorber bestand aus Wi olfram-Metallpulver, das auf ein Kupferblech auf- 
gewalzt wurde. Das Wolfram war 92,5%ig in W182 angereichert. Es 
wurde aus Oak-Ridge als W-Oxyd bezogen und im Institut mit Wasser- 
stoff reduziert. 

In Fig. 4 ist das Bo-Spektrum wiedergegeben. Die bei den Photo- 
linien eingetragenen Zahlen stellen die Energie in keV der y-Quanten dar, 
die Buchstaben K, L, M die Schale, aus der die Elektronen stammen. Der 
monotone Untergrund riihrt hauptsachlich von Compton-Prozessen der 
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Fig. 4. Bo-Spektrum. Ausgezogene Kurve bei 295° K, gestrichelte Kurve bei 22° K aufgenommen 


zahlreichen y-Linien her. Die ausgezogene Kurve ist bei Zimmertempe- 
ratur (auBeres Konversionsspektrum), die gestrichelte bei 22° K und 
ruhender Quelle aufgenommen worden. Bei Zimmertemperatur ist die 
Resonanzabsorption praktisch gleich Null. Die Differenz der beiden 
Kurven, geteilt durch die ausgezogene Kurve, ist daher gleich dem Ef- 
fekt 7p. Die Differenzkurve selbst stellt das innere Konversionsspektrum 
des 100 keV-Uberganges dar. Der gréBte Effekt von 44% liegt bei der 
L-Konversionslinie (L =L, +L,,; +Ly,;). 

Theoretisch erhalt man fiir den Photoquerschnitt o,,,; unter der 
Annahme isotroper Elektronenemission oy; =250 barn, fiir den Kon- 
versionsresonanzquerschnitt op, bei 22° K 


se, 855 ee Or phy 

Orr Rip ge rere : 1860 barn. 

Hierbei ist 9 a, =2,9 und « =5,0. Fir ff’ lefert die Rechnung mit den 

Debye-Temperaturen O97, =270° K, Oy =380° K bei 22° K den Wert 

oR . = = 6,9 stimmt etwa mit dem Mef- 
bh 


ff =3,9-10*. Das Verhaltnis 
resultat iiberein. 
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Bei der Aufnahme der Temperaturgangkurve des Effektes wurde 
abwechselnd mit ruhender und sinusférmig bewegter Quelle gemessen. 
Das Spektrometer war dabei fest auf das Maximum der L-Konversions- 
linie eingestellt. Die Maximalgeschwindigkeit war so groB gewahlt, dai} die 


kurzzeitige Uberlappung der 
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Fig. 5. Temperaturgang des Effekts 


Temperaturabhangigkeit enthalt. 


tur unabhangig ist, wah- 
rend f, die hier gemessene 


Es la8t sich zeigen, da8 im _ hier 


betrachteten Temperaturbereich ausreichend genau gilt: 


f(Ora, Li) fo (Oy, ay =f (0, P) wobel 


1 RS. 1 
OF” 2 (oe ai or) 


Die MeBpunkte sind mit einem Wert 0 =313 +8°K in Einklang zu 
bringen. Nimmt man die aus elastischen Konstanten bestimmte Debye- 
Temperatur von Wolfram! Oy =384° K als richtig an, so folgt damit 
fiir die Debye-Temperatur von Tantal O;, =280 410° K. 

Es muB erwahnt werden, welche Bedeutung die hier gemessene 


Debye-Temperatur hat. Es ist 
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0 Witson, A.H.: The Theory of Metals, p. 143. Cambridge 1954. 
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Setzt man statt des wirklichen Spektrums ein Debye-Spektrum mit der 
Debye-Temperatur @ fiir Z(w) ein, d.h. ein mit w2 anwachsendes Spek- 


trum, das bei der Frequenz O, = ae abbricht, so lautet die Vorschrift 


fiir die zu wahlende Debye-Temperatur, daB die entsprechenden Integrale 
mit dem wirklichen und dem Debye-Spektrum gleich sein sollen. Daraus 
folgt, daB fiir f, baw. f, die im allgemeinen voneinander verschiedenen 
Debye-Temperaturen O py, bzw. Opy,. zu wahlen sind. Messungen der 
spezifischen Warme ergeben mit dem Integral 


oo ho 
“(hw \2 Bee 
os ($5) i — 2 (a) do 
0 (_er = 1) 

eine Debye-Temperatur O,;. Auch die aus elastischen Konstanten be- 
stimmte Debye-Temperatur 0, hat einen anderen Wert. Es laBt sich 
aber zeigen, da das wirkliche Spektrum im allgemeinen im Bereich 
niederer Frequenzen mit wm? anwachst, daB in der Nahe des absoluten 
Nullpunkts die Temperaturen Opy., 0. und O¢ die gleichen sind. 

Bei einem Spektrum, das wie Wolfram und Tantal bei etwa der halben 
Grenzfrequenz ein Maximum besitzt", ist zu erwarten, daB Opy, um 
etwa 11% kleiner ist als Opw 2. Daim Integral von f, der niederfrequente 
Anteil des Schwingungsspektrums sehr viel starker eingeht als in das 
Integral der spezifischen Warme (entsprechend 1/w°), ist zu erwarten, 
daB Op. bis zu relativ hohen Temperaturen konstant bleibt, wahrend 
O~ bis zu Temperaturen von 100° K abfallt. 

Die oben genannte Debye-Temperatur von Tantal entspricht also 
O pywe- Sie ist um etwa 40 bis 50° hoher, als sie durch Messung der spezi- 
fischen Warme erhalten wurde. Es ist méglich, da8 die Temperatur, 
bei der die spezifische Warme gemessen wurde, noch nicht gentigend 
niedrig war. Sie sollte mit der aus elastischen Konstanten von Tantal 
berechneten Debye-Temperatur iibereinstimmen, die aber nicht bekannt 
sind. 

Im Argonne National Laboratory!* und in Orsay!® wurde der M68- 
bauer-Effekt am W?8? in Transmissionsexperimenten bei 78° K gemessen. 
Bei der ersten Gruppe betrug der Effekt 1%, bei der zweiten 1,2 +-0,3 %. 
In der vorliegenden Arbeit wurde bei 78° K ein Effekt von 11,5 +0,3 % 
gemessen. Er ist also im Falle von W1® bei einem Konversionsresonanz- 
experiment um etwa einen Faktor 10 groBer als bei emem Transmissions- 
experiment. Die Gruppe in Orsay errechnete aus dem erhaltenen Effekt 


11 Fing, O.: Phys. Rev. 56, 1355 (1939). 
12 Ler, L.L., L. MEvER-SCHUTZMEISTER, J.P. SCHIFFER and D. VINCENT: Phys. 


Rev. L. 3, 223 (1959). 
13 BusSIERE DE NerRcy, A., M. LANGEVIN and M. SpicHEL: J. Phys. Radium 


21, 288 (1960). 
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ff’ =(8+2)- 10-4. Die diesem Wert entsprechenden Debye-Tempe- 
raturen liegen wesentlich unter den hier gemessenen, So daB ein Wider- 
spruch in den Resultaten besteht. , 
Zur Messung der Linienbreite wurde zunachst die Amplitude der mit 
50 Hz schwingenden Quelle bestimmt. Mit einem Oszillographen wurde 
gleichzeitig durch Uberlagerung die Phasenlage der Quellenbewegung 
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Geschwinaigkert der Quelle 


Fig. 6. Geschwindigkeitsspektrum 


mit dem Photodiodensignal und die Phasenlage der Kanalumschalt- 
impulse gepriift. Mit dem Phasenschieber wurde die Lage des unge- 
niitzten 128. Kanals in den weniger wichtigen Bereich bei der Maximal- 
geschwindigkeit gelegt. Durch Abzahlen der Kandle konnten dann die bei- 
den Lagen der Nullgeschwindigkeit ermittelt werden. Wahrend der eigent- 
lichen Messung wurden die Phasenlagen mehrinals kontrolliert und der 
Kryostat etwa alle 2 Std neu mit fliissigem Wasserstoff gefiillt. Am Ende 
der Messung wurde der Inhalt des Speichers automatisch ausgedruckt. 

Das Ergebnis einer sechsstiindigen Messung zeigt Fig. 6. Die Ordi- 
nate stellt die Summe der Impulse zweier Kanale etwa gleicher Geschwin- 
digkeit dar. Die MeBpunkte stimmen gut mit der gestrichelt eingezeich- 
neten Lorentz-Kurve tiberein. Beziiglich der Breite der Kurve muB eine 
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Korrektur durchgefiihrt werden. Durch den relativ kleinen Abstand 
zwischen Quelle und Absorber, der von gleicher Gré8e im Mittel ist wie 
der Durchmesser von Quelle und Absorber, tragen auch solche Quanten 
zum Effekt bei, die die Quelle unter einem Winkel von 45° zur Bewe- 
gungsrichtung verlassen. Die Doppler-Geschwindigkeit dieser Strahlen 
betragt 71% der Relativgeschwindigkeit. Eine Berechnung der Ge- 
schwindigkeitsverteilung und der daraus resultierenden Verbreiterung 
der Lorentz-Kurve besagt, daB die wahre Kurve um etwa 18% schmiiler 
ist als die gemessene. Die Messung der Maximalgeschwindigkeit ist mit 
einer Unsicherheit von etwa +10% behaftet. Das Ergebnis lautet somit: 
['=0,34-10°%& eV +10% oder T, = (1,34 +0,13) - 10-8 sec. Dieser Wert 
der Halbwertszeit des ersten angeregten Zustands von W!* stimmt tiber- 
ein mit den elektronischen Messungen von SunyarR!: JT, = (1,27 40,1) - 
10-® sec und steht in Widerspruch mit der im Argonne National Labora- 
tory’? mit dem MoBbauer-Effekt gemessenen Halbwertszeit von T; = 
(0,62 £0,3) - 10° sec. ; 

Ist der Absorber 1m oben definierten Sinne nicht als diinn anzusehen, 
so miiBte die ermittelte Debye-Temperatur von Tantal eine Korrektur 
zu hdheren Temperaturen und die Halbwertszeit eine Korrektur zu 
langeren Zeiten erfahren. Der Absorber ist in seiner Dicke nicht bekannt. 
Zudem diirfte er bei dieser Art der Herstellung stark inhomogen sein. 
Eine Berechnung des Korrekturfaktors ist daher nicht méglich. Aus der 
Tatsache aber, da} die Debye-Temperatur eher zu groB gemessen wurde 
und daB die Halbwertsbreite des Geschwindigkeitsspektrums bei 78° K 
gemessen die gleiche blieb wie bei 22° K, ist zu schlieBen, daB der Ab- 
sorber als geniigend diinn anzusehen ist. 


Herrn Professor H. Marer-Le1BpNitz méchte ich fiir die vielen Ratschlage und 
Diskussionen meinen herzlichen Dank aussprechen. 


14 SuNYAR, A. W.: Phys. Rev. 93, 1122 (1954). 
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Ill. Die Eigenzustande des Ho**+-Ions 


Von 
S. HUFNER 


(Eingegangen am 8. Juni 1961) 


Im AnschluB an eine friihere Arbeit! werden jetzt die Eigenzustande und die g-Fak- 
toren der Terme des freien Ho*+-Ions berechnet. Die berechneten und die bisher 
gemessenen g-Faktoren stimmen innerhalb der experimentellen Fehlergrenzen 
uberein. 


1. Einleitung 


In einer vor kurzem ver6ffentlichten Arbeit! wurden die Energien 
der Terme des freien Ho**-Ions berechnet und mit den spektroskopisch 
bestimmten Werten? verglichen. Die in ! berechneten Eigenwerte 
werden jetzt benutzt, um die zugehdrigen Eigenzustande fiir das freie 
Ho?*-Ion zu ermitteln. Die Darstellung lehnt sich eng an die in? ver- 
wendete an. 


2. Die Zustaénde und die g-Faktoren des freien Ho**-Ions 


Fiir die bei den Seltenen Erden vorliegende mittlere Kopplung ergeben 
sich die Zustande wp, 7, =|/"y JM7> des freien Ions als Linearkombina- 
tionen aller zum gleichen J-Wert gehérigen Russell-Saunders (R-S)-Zu- 
stande des betreffenden Ions. Das bedeutet fiir das Ho?+-Ion mit der 
Elektronenkonfiguration /1°: 


Pine J M;» =a DS ayy, wusz|f° A as 
WUSL r 

= Ya; |P°WUSLIM,). | (1) 
Die Koeffizienten a; wurden fiir den in! angegebenen optimalen Wert 
fiir die Spin-Bahn-Kopplungskonstante (€ =5,15 F) mit einem IBM650 
Rechenautomaten berechnet; sie sind in Tabelle 4 zusammengestellt. 
Die Zusténde |f°y JM,> werden dabei gekennzeichnet mit einem 
Strich an den R-S-Symbolen der Terme, aus denen sie fiir £ =0 hervor- 
gegangen sind. 


1 HUFNER, S.: Z. Physik 164, 257 (1961). 
2 GROHMANN, I., K.H. HELLWEGE u. H.G. Kaute: Z. Physik 164, 243 (1961). 
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Tabelle 1*. Die Koeffizienten a; der Eigenfunktionen; die g-Faktoren. 


Alle Terme mit J=0 


TA 20 FD 244A Pe ond 308 440d ee 22000 15) 000 00 1S g’ 
SS SS eS ee SS SS 
|5D’> + 0,957 + 0,196 +0,149 —0,151 + 0,022 + 0,023 1,000 
[sie — 0,197 + 0,936 + 0,224 +0,179 — 0,042 — 0,031 1,000 
rer — 0,189 — 0,090 + 0,719 — 0,516 + 0,337 + 0,244 1,000 
[3P’) + 0,091 — 0,099 +0,105 +0,691 + 0,615 + 0,338 1,000 
|1S’> — 0,044 +0,259 — 0,632 — 0,442 + 0,454 + 0,365 1,000 
|$S’> + 0,0040 —0,018 | +0,029 + 0,076 — 0,550 +0,831 1,000 


Alle Terme mit J=1 


111 10°F | 111 205D | 211 113P | 211 203D ZALES D 214 304 P)) A404 452) | g’ 
|5F’> +0,903 | +0,022 + 0,108 | +0,366 | + 0,191 +0,039 | +.0,00660| 0,106 
|5D’> +0,152 | +0,757 + 0,361 — 0,452 —0,177 +0,175 | —0,081 1,229 
wees —0,218 | +0,620 — 0,459 + 0,496 + 0,284 —0,054 | —0,164 1,104 
|?D’> —0,337. | +0,00138| +0,748 + 0,478 + 0,204 0,222 0,083 1,059 
(3D? > — 0,016 + 0,047 + 0,069 —0;379 + 0,790 — 0,320 + 0,359 0,738 
|8P’> —0,0067 | —0,180 —0,143 | —0,219 | +0,417 | +0,725 | —0,446 A277 
\gP’> + 0,0020 | + 0,083 — 0,247 + 0,046 — 0,106 +0,535 | +0,795 1,486 


Alle Terme mit J =7 


111 20 J | 241 2022 | 21121 °K | 211.2122 | 211 30°F | 211 302K) 220211K g’ 
| 
|5I’> | +0,985 +0,038 | +0,072 | —0,019 —0,034 | —0,144 | —0,0062 1,174 
[81> | —0,068 9-803) | OO1t |) —orsi2 0,457 | —0,089 | —0,190 1,111 
|8K’> | 40,145 +0,162 | —0,448 | + 0,330 SOs" | L@seE} || CKoxA 1,014 
|8L’> — 0,053 +0,180 | +0,138 | +0,861 =O; || SOs |) =ORt 0,915 
[3I’> + 0,012 ++ 0,465 = 0,307, | —0)0099) | 420,845, | 0,443) | -4E0,074 1,128 
|8K’> SOOO | S400) || SECA || 22Oy hs +0,155 | +0,355 | +0,439 1,024 
[AK’y> | —0;023 +0,073 | —0,335 | +0,190 —0,289 | —0,299 | +0,820 1,012 


Alle Terme mit J =8 


| 111 20°52 | 241 213K | 211 21 5Z | 211 303K | 211 303M | 220 211L | 2202211 g’ 
ee 
|®Z’> + 0,967 +0,118 — 0,032 —0,220 | —0,0065 | +0,011 | + 0,033 1,241 
EERO + 0,242 — 0,421 + 0,336 + 0,739 + 0,124 — 0,100 — 0,281 1,104 
|3L’> — 0,069 +0,155 + 0,817 —0,360 | +0,408 — 0,058 — 0,060 1,011 
8K +0,0068 | + 0,787 + 0,093 +0,452 | —0,032 + 0,408 — 0,032 1,104 
|3M’> + 0,023 — 0,139 —0,221 | +0,134 + 0,736 + 0,270 + 0,547 0,946 
|4L’> + 0,026 — 0,174 + 0,398 + 0,094 — 0,519 + 0,159 + 0,713 0,978 
|aL’> —0,0038 | —0,342 + 0,047 — 0,211 — 0,079 + 0,850 — 0,329 1,020 


* Aus drucktechnischen Griinden wurden die Tabellenteile nicht in der tiblichen 


Reihenfolge J = 0, 1, 2, ... angeordnet. 
sae 


Alle Terme 
11100°S | 111 10°F 111.20°D | 111 20°G | 211103F Teh zal 211 20°D | 21121°D | 211213F 
5S’) | +0,871 +0,199 | +0,0020|} —0,0136 | —0,057 +0,359 | +0,190 | +0,085 + 0,023 
5B’) — 0,328 | +0,826 | + 0,032 —0,012 | —0,135 SOHO. 9) yy AOS 1 ayy) ir 0,0937 
sp’) | +0,030 | —0,073 | —O441 | +0195 | —0266 | 0,133) | 2 0;4205 O77 |e o.214 
ag’) | 40,217 | +0,411 | Solodige | 20474 alee O78 —0,294 | —0,343 —0,154 + 0,023 
aR’> | —0,226 | 40,134 | —0,319 | +0,077 | “+'0,062" | -0;667" "| 0,301" 0,208" = 0,035 
3P’y | —0,066 | +0,031 | +0,231 | —0,410 | +0,554 | +0,200 | +0,232 ) +0,149 | —0,294 
8D’) | —0,158 | —0,264 | +0,099 | +0,713 | +0,010 | +0,287 | +0,345 | +0,176 | +0,027 
3D’) +0,0011 | —0,016 | —0,031 —0/020—) =—0105 —0,0566 | —0,211 + 0,508 — 0,026 
SF’) | + 0,038 | 0,070 | +0,086 | +0,160 | + 0,389 — 0,216 + 0,035 ab 0,043 — 0,428 
8P’> | +0,055 | —0,013 —0,181 | —0,012 | +0,077 — 0,230 | —0,104 | +0,256 | + 0,067 
BF’) | +0,0083| —0,085 | +0,016 | —0,144 | +0,122 | —0,0998 | +0,255 | 0,054 | +-0,562 
3F’) +0,0018 | —0,014 | +0,017 | —0,030 | —0,014 +0,0023 | +0,1 14 _ B,106 ese 0,449 
§P’> | +0,0002 | +0,0017 | + 0,048 | + 0,0003 | +0,011 | —0,245 | + 0,058 —0,143 | —0,020 
1pD‘> | —0,020 ++ 0,031 | -+0,872 | +0,072 | —0,254 + 0,111 | —0,208 — 0,0387 | + 0,0337 
1D'> +0,0064 | +0,037 | —0,0958} —0,074 | —0,507 — 0,044 —0,044 | +0,0063 | —0,413 
[gD | 0,021 —0,013 | +0,0042 | +0,0032 | + 0,048 | + 0,107 | — 0,332 | +0,650 | — 0,0607 
WD’) | +0,0004 | —0,0009 | —0,0011 | —0,0011 | —0,0009 | —0,041 —0,016 | +0,046 | —0,016 
Alle Terme 
11110°F | 111205D 111 20 5G | 211 10°F 211 20*D 211 205G | 21421 9D 
5F’) + 0,956 | +.0,0062 + 0,013 —0,101 40,189 | —0,044 ++ 0,098 
5D’) + 0,107 = 0,453 —0,180 + 0,596 + 0,180 | +0,153 | +0,089 
OG > + 0,028 + 0,030 + 0,884 + 0,124 — 0,154 | + 0,072 —0;073 
ba > + 0,058 + 0,736 — 05293 + 0,056 O07 20 iO 2hO — 0,031 
3D’) +0,047 | +0,371 | +0,048 | + 0,398 +0,118 | —0,206 + 0,107 
}3G@’> — 0,200 + 0,216 +0,201 | —0,178 | +0,787 | +0,084 | +0,401 
3D’> —0,019 | —0,046 —0,014 | —0,023 | —O0,371 + 0,0074 + 0,781 
3F’) — 0,173 =0,187 | —0223 | 007s | hoi, | 0200 = ora7A 
8G’) +0,0088 | —0,162 | —0,0s4 | 0,344 +0,037 | +0,737 —0,021 
RE’) — 0,015 +0,131 + 0,056 | +0,545 | +0,029 | +0,445 + 0,024 
8G’) — 0,0040 — 0,0087 =}0j025 5) Vi 20;05 40g) 0,034 en 10,262 + 0,077 
3F’> — 0,120 + 0,495 — 0,045 —0,405 | —0,0050 | —0,070 =0.233 
1F’> +0,0001 | —0,032 -+ 0,0004 | — 0,049 —0,200 | +0,136 ++ 0,332 
Alle Terme 
111105F | 111205D | 11120°G | 1112057 | 211103F | 211113H | 211203G | 211213F | 211213G 
| | 
ar’) | +0,960 | —0,014 —0,0019 | +0,022 | —0,067 | —0,012 —0,098 | +0,184 — 0,113 
5D’) | —0,0011 | +0,548 | +0,081 | 40,104 — 0,526 — 0,016 + 0,118 —0,029 | +0,102 
5G’) | +0,015 | +0,048 | +0,796 | —0,045 | +0,016 | 4+0,056 | +0,145 | +0,217 + 0,356 
5T’) —0,014 | —0,0037 | —0,0030! + 0,954 —0,0060 | +0,0033 | +0,0086 |} +0,0055| +0,051 
iF’) | —0,038 | +0,443 | +0,216 | —0,167 | +0,016 | +0,015 —0,169 | —0,078 — 0,297 
\3H’> | —0,013 0,314 0,238 | +0,206 | + 0,221 —0,060 | —0,099 | —0,118 — 0,400 
iG’) | +0,050 | +0,559 | —0,482 | —0,062 | +0,078 | +0,089 | +0,170 | +0,138 + 0,325 
$F’) | +0,010 | —0,132 | —0,0042| +0,017 —0,192 | +0,796 | +0,269 | —0,037 —0,151 
8G’> | +0,0058 | —0,086 | +0,053 | —0,054 | —0,365 — 0,243 | +0,613 | +0,089 | —0,1814 
3H’) | +0,069 | —0,069 | —0,048 | +0,053 | +0,356 | +0,026 | +0,436 | —0,023 + 0,184 
$F’) | —0,027 | +0,207 | +0,043 | —0,0020] + 0,402 | +0,396 | +0,063 + 0,248 + 0,129 
3G’) + 0,0006 | —0,0039| +0,042 + 0,0015 | —0,074 + 0,093 — 0,337 —0,0038 | +0,547 
3H’) —0,0058 | —0,098 | —0,042 | +0,026 | —0,355 | +0,154 —0,182 | —0,101 + 0,047 
$F’) | —0,019 | +0,039 | —0,018 | —0,0016| — 0,065 | —0,021 + 0,061 —0,462 | —0,114 
3H’> | —0,0024 | +0,0022} —0,016 | +0,013 —0,0011 | + 0,041 + 0,0054 | —0,030 | —0,063 
iG’> | —0,258 | —0,056 | —0,114 | +0,042 | —0,184 | —0,054 —0,144 + 0,746 — 0,205 
1G’) | —0,018 —0,049 | +0,022 | —0,027 —0,186 | +0,301 — 0,267 —0,055 — 0,086 
3G’) | +0,0073 | +0,0057} +0,015 | +0,0011} —0,029 | +0,088 | -+0,065 —0,150 | +0,130 
4G’) | +0,0013 | —0,0004 | +0,0010| +0,0014 | —0,0027| +0,011 —0,018 | —0,034 | +0,047 


Mie f—2 


21130%P | 21130°F | 11010°F | 11011%P | 22020%D | 220211D | 220221D | 200201) g’ 
+ SSUES eens eee a 
+ 0,0868 — 0,042 + 0,010 + 0,050 + 0,0765 | =(0}(0yp51 + 0,049 +0,0059 | 1,833 
ee 0,082 —0,069 | +0,055 — 0,017 + 0,062 ae 0,148 + 0,033 — 0,033 1,123 
— 0,040 — 0,266 — 0,126 —0,0022 —0,247 | +0,634 —0,192 | +0,095 | 0,962 
— 0,107 + 0,335 + 0,048 — 0,012 —0,229 | +0,230 —0,158 | —0,018 | 0,908 
+ 0,181 —0,058 | —0,026 +0,091 | +0,124 + 0,374 +0,091 | +0,186 | 4,359 
+ 0,125 +0,344 | —0,139 —0,046 | —0,231 +.0,156 —0,164 —0,049 | 0,784 
+ 0,126 + 0,259 | + 0,039 — 0,012 + 0,060 — 0,223 + 0,017 — 0,074 0,739 
+0,155 + 0,138 + 0,112 + 0,137 — 0,436 — 0,033 + 0,548 ++ 0,338 | 1,059 
—0,163 | —0,274 — 0222 + 0,071 + 0,466 ++ 0,0092 + 0,386 -+0,235 | 0,876 
+ 0,645 — 0,0093 + 0,071 —0,570 + 0,309 + 0,122 —0,055 —0,048 | 1,405 
—0,2114 + 0,324 + 0,217 + 0,136 + 0,352 + 0,394 + 0,157 + 0,215 | 0,873 
— 0,023 —0,0017 + 0,873 — 0,074 + 0,012 + 0,036 +0,053 +0,012 | 0,699 
+ 0,599 — 0,017 + 0,034 + 0,726 + 0,086 -+ 0,015 + 0,098 —0,084 | 1,478 
+ 0,124 — 0,084 —0,0044 | —0,113 + 0,078 -++ 0,248 -+ 0,012 +0,085 | 1,384 
— 0,057 + 0,636 —0,203 } +0,024 + 0,319 + 0,023 -+ 0,0046 —0,016 | 0,713 
— 0,247 —0,1196 +0,195 +0,269 | +0,244 ++ 0,0649 — 0,354 —0,277. | 1,142 
| +0,019 + 0,0064 | +0,0375 + 0,0076 + 0,052 — 0,263 — 0,535 -+0,799 | 1,000 
mit J =3 
211 213F 211 213G 211 30°F 21130°G | 1101097 220 211F gy’ 
| | 
+ 0,138 01037 | 0,032 —0,0015 +0,087 + 0,0025 1,246 
— 0,270 + 0,377 ++ 0,245 —0,215 — 0,098 ++ 0,022 4,104 
+ 0,145 + 0,166 -++ 0,280 —0,174 + 0,104 —0,0082 0,940 
|  +0,070 + 0,416 + 0,210 — 0,255 + 0,016 — 0,020 1,207 
— 0,254 —0,501 + 0,445 + 0,315 — 0,135 ++ 0,044 1,017 
—0,077 + 0,148 — 0,123 01087) | Saoso) + 0,016 1,283 
— 0,142 — 0,074 — 0,0002 — 0,080 + 0,321 — 0,336 1,254 
+ 0,712 — 0,089 + 0,396 — 0,092 + 0,350 + 0,027 1,081 
—0,0020 = 0142 + 0,435 Ve = 203305 — 0,045 —0,117 0,878 
+ 0,314 — 0,102 —0,501 + 0,303 + 0,177 — 0,038 0,994 
— 0,021 + 0,580 + 0,081 + 0,738 + 0,164 + 0,076 0,768 
+ 0,178 + 0,050 — 0,229 — 0,184 + 0,611 +0,141 1,184 
+ 0,074 — 0,047 —0,0036 | —0,033 — 0,095 -++ 0,900 1,046 
mit J=4 
| | 
211 21 9H| 211 303F | 211 303G | 211 30°H | 110 10% F | 110 14 3H | 220 201G | 220 21 1G | 220221G | 20020'G |g’ 
+ 0,0061| + 0,0092 | +. 0,026 | —0,0089 | +0,117 | +0,0015| —0,021 | +0,020 | +0,013 | +0,023 | 1,337 
+ 0,266 | —0,427 | —0,029 | —0,278 0,061 0,116 0,116 | +0,027 | +0,126 | +0,035 | 1,232 
—0,092 | + 0,174 0,314 0,038 | +0,125 | —0,0041 | +0,025 0,0047 | —0,094 | —0,018 | 1,129 
0,161 0,015 0,027 0,222 | +0,0050| —0,117 0,011 | +0,016 | +0,046 | +0,029 | 0,621 
0,344 0,124 0,220 | +0,379 | —0,061 | —0,162 | —0,219 | +0,143 0,384 0,192 | 1,052 
+ 0,285 | +0,433 | +0,214 0,339 0,096 | +0,156 | +.0,090 0,086 | —0,259 0,148 | 1,072 
0,116 | +0,378 0,219 | +0,128 0,029 0,065 | +0,067 0,044 0,203 0,083 | 1,234 
—0,191 | +0,098 | +0,122 | —0,125 | —0,058 | 40,066 | —0,313 | +0,049 | —0,153 | —0,083 | 0,889 
+ 0,037 | +0,126 | +0,340 | + 0,304 0,028 0,126 | +0,273 0,209 0,045 0,130 | 1,035 
+ 0,374 | +0,212 | +0,068 | —0,129 ) +0,019 | —0,230 | +0,047 | +0,591 | +0,150 | 1,026 
0,025 | +.0,432 0,119 | +0,038 | +0,174 0,023 | +0,511 0,206 | +0,127 | —0,0079 | 1,102 
+ 0,075 | +0,073 | +0,661 | +0,080 | +0,130 | +0,061 | —0,056 | —0,159 | +0,042 | —0,256 | 1,045 
0,196 0,360 0,119 0,242 0,084 | +0,170 | +0,541 0,097 0,432 | +0,167 | 1,046 
0,038 | + 0,035 0,119 0,036 | +0,842 | —0,050 | —0,050 | —0,118 | +0,057 | —0,118 | 1,233 
+0,154 0,0005 | — 0,105 0,495 0,044 | +0,841 | —0,0050] +0,067 | +0,0068 | —0,016 | 0,806 
+0,097 | +0,171 | +0,050 | —0,114 | +0,389 | +0,038 | —0,158 0,112 0,069 | +0,106 | 1,217 
+.0,629 | +0,124 | —0,261 | +0,380 | —0,072 | —0,379 | +0,029 | —0,104 | +0,039 | —0,061 | 0,868 
40,178 | +0,040 | +0,241 | +0,047 | +0,164 | —0,076 | +0,292 | +0,642 0,284 | +0,493 | 1,008 
- 0,021 | +0,016 | +0,060 0,025 0,021 | +0,055 0,169 0,624 | —0,225 | +0,721 | 1,000 


460 S. HUFNER: 


Alle T evme 
a ——— Q@C 


111105F | 1112056 | 1412057 | 211113H | 21120°G | 2412097 | 211213G 
5E’y | +0,908 —0,0996 | +0,123 — 0,035 —0,180 —0,0097 | —0,296 
5G) || 40,335 +0,710 —0,091 + 0,081 +0,146 + 0,046 +0,415 
[5I’) —0,069 | —0,0018 | +0,954 40,022 | +0,029 + 0,062 +0,077 
3H’ + 0,186 — 0,640 — 0,192 +0,108 + 0,128 +.0,104 +0,366 | 
3G’) —0,125 +0,242 | —0,153 + 0,157 —0,171 + 0,339 —0,4567 | 
|3I’> + 0,036 — 0,066 +0,042 | +0,196 +0,172 +.0,703 +.0,029 
8G’) +0,010 +0,0092 | +0,014 — 0,490 + 0,143 —0,177 — 0,053 
3H’) + 0,033 — 0,023 +.0,039 +.0,731 + 0,421 0,335 —0,152 
8G’) —0,0074 | +0,013 +0,0090 | +0,048 +0,0061 | +0,388 | —0,097 
8H’) | +0,064 | +0,073 — 0,030 = 01235 + 0,723 + 0,0026 — 0,084 
al’) — 0,037 +0,054 —0,0080 | +0,239 | —0,279 — 0,278 —0,131 
3H’) | —0,058 +0,126 | —0,073 + 0,164 40,037. | -£.0,182 — 0,260 
itH’) + 0,025 + 0,058 +0,0043 | +0,150 — 0,264 +0,014 + 0,572 
1H’) —0,109 | +0,246 — 0,141 + 0,307 420;0077) | =Hol27g | — 0.492 


Alle Terme 


111 205G 1112057 | 21111°H 211 20°F 211 24°H | 21121°K | 21130°H 
| | 
5G’) — 0,336 +0154 | —0,226 — 0,102 +0,517 + 0,065 — 0,634 
5I’) — 0,030 + 0,977 + 0,025 + 0,045 — 0,085 + 0,033 + 0,134 
8H’) — 0,043 + 0,097 + 0,067 +0,105 + 0,059 — 0,414 — 0,090 | 
8I’> | —0,032 — 0,024 | +0,753 + 0,309 +0,139 + 0,0020 —0,211 
8H’) — 0,053 + 0,0011 + 0,107 — 0,055 — 0,292 + 0,304 — 0,014 
3K’) + 0,928 +0,093 | —0,037 — 0,018 + 0,072 -++ 0,0099 — 0,277 
8H’) +0,081 —0,0062 | +0,044 +0,0034 | +0,464 +0,734 + 0,189 
$I’) ++ 0,020 + 0,028 + 0,510 — 0,076 + 0,233 — 0,169 + 0,063 
3K’) + 0,106 — 0,017 — 0,207 —0,0078 +0,510 — 0,366 + 0,297 
3H’> | —0,045 —0,0001 + 0,018 —0,015 +0,174 + 0,012 ++ 0,522 
i’) | —0,0049 — 0,029, | —0,237 + 0,934 + 0,0030 + 0,064 + 0,0074 
tI’) -+ 0,022 —0,0061 | —0,0068 + 0,060 +0,187 — 0,160 + 0,107 
4l’> =| +0,059 =0,015 0178) || 20403 |) 420.237, — 0,240 + 0,403 
Alle Terme mit J=9 Alle Terme mit J =10 
\... Ball = ee Ln La ee ee T 
| 244) 24 3 | 211 30°M | g | 211 303M | 220 221N g’ 
Page | pone | seem | cone | 
sy + 0,943 + 0,334 1,101 |3M’> + 0,988 10,4051 1,097 
ES | —0,334 | +0,943 | 1,023 J2N’> | +0,151 + 0,988 | 1,001 


Der g-Faktor eines Terms berechnet sich, wie man leicht einsieht, 
als Summe iiber die Produkte aus dem Erwartungswert und dem g-Faktor 
der in dem Zustand enthaitenen R-S-Zustiande, d.h.: 


wate 


g’ = 247 8;, (2 
a 


wobei 7 iiber alle in dem Zustand auftretenden R-S-Zustinde lautt. 


mit J=5 


Matrixelemente fiir die Elektronenkonfiguration f!. III. 


ee ee 
214213 |) 244 308G | 2144 302m 21130357 | 11011°H | 220211H | 220221 | g’ 
| | 
+ 0,050 + 0,146 — 0,043 —0,0009 + 0,014 — 0,054 — 0,014 1,459 
— 0,184 —0,331 | +0,121 —0,0075 | —0,030 +0,111 + 0,037 1,240 
—0,139 — 0,043 + 0,195 — 0,042 —0,107 + 0,031 + 0,012 0,914 
— 0,280 —0,199 + 0,395 — 0,037 — 0,212 + 0,153 + 0,049 1,165 
—0,409 | + 0,321 + 0,429 —0,135 —0,199 + 0,106 + 0,043 1,079 
+0,252 | —0,0061 — 0,343 — 0,321 +0,150 + 0,343 + 0,076 0,917 
—0,121 | +0,193 — 0,020 + 0,209 + 0,113 + 0,756 + 0,156 1,008 
—0,141 + 0,168 —0,150 + 0,207 + 0,099 + 0,154 + 0,048 1,039 
40,256 — 0,144 40,151 +0,845 — 0,093 —0,0094 | —0,069 0,864 
+ 0,356 + 0,247 + 0,300 —0,157 — 0,239 — 0,200 — 0,072 1,128 
+ 0,579 — 0,242 + 0,248 —0,181 — 0,343 +0,359 + 0,176 1,032 
—0,166 | +0,209 + 0,421 — 0,024 + 0,237 — 0,242 + 0,696 1,032 
+ 0,216 +0,712 +0,111 + 0,085 + 0,004 5 + 0,030 — 0,043 1,183 
— 0,396 +0,354 + 0,450 — 0,106 — 0,127 — 0,061 — 0,047 1,089 
mit [ =6 
| 
211 3037 211 30°K 11011 °H 220 2017 220 221T 200 201 g’ 
+ 0,097 —0,0999 + 0,323 + 0,033 +0,059 + 0,014 1,174 
— 0,041 —0,077 — 0,081 — 0,0087 —0,018 —0,0076 1,072 
— 0,062 + 0,862 + 0,043 + 0,122 + 0,154 + 0,058 0,874 
— 0,467 — 0,186 + 0,027 + 0,134 + 0,035 + 0,011 1,109 
+ 0,267 —0,028 | +0,112 + 0,464 + 0,669 + 0,243 1,008 
+ 0,029 — 0,0068 + 0,210 + 0,014 + 0,035 +0,019 1,306 
— 0,048 + 0,359 — 0,268 — 0,040 — 0,026 + 0,028 0,962 
+0,775 — 0,024 — 0,085 — 0,105 — 0,079 — 0,140 1,064 
— 0,097 — 0,246 = 0}322 + 0,482 + 0,218 —0,099 | 1,059 
— 0,082 + 0,014 + 0,723 — 0,036 + 0,140 — 0,381 1,138 
+ 0,253 — 0,041 + 0,0495 + 0,0066 — 0,0057 — 0,063 1,032 
— 0,074 —0,110 Os OU — 0,687 + 0,547 + 0,361 1,005 
+ 0,123 —0,101 | +0,144 + 0,284 — 0,330 + 0,661 1,037 


Die auf diese Weise bestimmten g-Faktoren sind in der letzten Spalte 
von Tabelle 1 aufgefiihrt. 


3. Vergleich mit dem Experiment 


Bisher sind aus dem Experiment die g-Faktoren von sechs Termen 
bekannt. Fiir jeden Term stimmen die aus den Kristallfeldkomponenten 
mit 7 = -—-1 und # = +2 des Athylsulfates bestimmten Werte innerhalb 


der Fehlergrenzen tiberein, so daB sich Einfliisse des Kristallfeldes aut 
die g-Faktoren hieraus nicht ableiten lassen*. In Spalte 3 von Tabelle 2 
ist von den beiden Werten fiir jeden Term jeweils der mit der kleineren 
Fehlergrenze angegeben. Die Ubereinstimmung mit den aus Tabelle 4 


3 Kante, H.G.: Z. Physik 161, 486 (1961). 
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a 


iibernommenen theoretischen Werten ist gut. Die Termzuordnung 
erfolgt dabei im AnschluB an ?. 


Tabelle 2. Deutung der bisher analysierten Gruppen 


Term | eatin ke Sexperimentell | Stheoretisch 
= | | 
| | | 
5 Fy | 1D: jo) 34 0; 05am) 1,359 
ese. | Ey | © 497920, 05 atal 1,833 
5 Fy Ey | 1,374 0,08 15867 
Se i. if | | L2380;/0Cmm 1,246 
WEES G | 4j443570,03' Cas 
5K § H | 4j07- 20,0700 UI 1,104 


Mein Dank gilt Herrn Professor HELLWEGE und Herrn Dr. Kaun_e fiir wert- 
volle Diskussionen, Herrn cand. phys. URBAN fiir die Durchfiihrung der Rechnungen 
sowie dem AEG Forschungsinstitut in Frankfurt a. M. und dem Institut fiir prak- 
tische Mathematik der Technischen Hochschule Darmstadt fiir die Uberlassung von 
Rechenzeit. 
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Formfaktor des x-Mesons und Struktur der Nukleonen 


Von 


H. SALECKER 


Mit 10 Figuren im Text 


(Eingegangen am 25. April 1961) 


Recent measurements of electron-proton scattering at Stanford have shown that 
the electric and magnetic form factors are not equal. Therefore, the isotopic vector 
parts of the form factors G? and G%, are recalculated with unsubtracted dispersion 
relations in the 27-approximation. For the isotopic scalar parts we use GS (s) ~ G3 (s) 
and Gj, (s) ~ 0 which is known to be valid for moderate energy-momentum transfer s. 
We obtain a simple closed expression for the electromagnetic form factor of the 
pion F, in terms of the scattering length a, and the effective range 7, of the m-7-scat- 
tering in the state L = T = 1. a, is roughly known from pion production by pions. 
With this valueand a suitable 7,, &, has a resonance in the region of time-like energy- 


momentum transfer; and the pion rms-radius becomes 72, = (0.82 X 10-18 cm)?. The 
calculated anomalous magnetic moment, the electric and the magnetic rms-radii 
of the proton are then within 10°% of the experimental values, the electric charge 
within 30°. Moreover, the proton form factors are different from each other and 


up to an energy-momentum transfer of s = = 23 within the experimental 


m2. 

error of the new measurements. The deviations for higher values of the energy- 
momentum transfer may be explained in terms of the isotopic scalar parts of the 
form factors. In this case the electric form factor of the neutron will be different 
from zero in that region and the magnetic form factor of proton and neutron will 
no longer be equal. For comparison with other experiments we also calculate the 
a* — 2 cross section with neglect of other states than L= T=1. Under this 
assumption the a—az cross section has a resonance for low energy-momentum 
transfer. 


Die neuen Experimente von HorsTaDTER, BUMILLER und CROISSIAU X! 
haben gezeigt, daB der elektrische Formfaktor und der Formfaktor des 
anomalen magnetischen Moments beim Proton fiir gréBere Energie- 
Impuls-Ubertragungen (ab s =—q?/m2 15) voneinander verschieden 
werden*. Von da ab bleibt der elektrische Formfaktor ungefahr kon- 
stant (0,45), wahrend derjenige des anomalen magnetischen Moments 
bis s = —g?/m= =42,3 nahezu auf null abgefallen ist. Das Proton be- 
nimmt sich also bei diesen Energie-Impuls-Ubertragungen wieder wie 


* In unserer Metrik gilt p?= E?—p? (h=c=1). 
1 HorstapTErR, R., F. BuMILLER and M. Croisstaux: Phys. Rev. Letters 5, 


263 (1960). 
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ein Dirac-Teilchen mit etwa halber Elementarladung (da der elektrische 
Formfaktor nicht nur die Ladungsverteilung, sondern auch die Verteilung 
des regularen magnetischen Moments beschreibt). Die Ladungsvertei- 
lung des Protons scheint somit einen im Vergleich zum mittleren qua- 
dratischen Radius sehr konzentrierten inneren Kern zu besitzen. Ob bei 
noch groBeren s der EinfluB des anomalen magnetischen Moments ver- 
schwindend klein bleibt oder vielleicht wieder zunimmt (z.B. mit nega- 
tivem Vorzeichen), ist gegenwartig unbekannt. 

Damit sind gleich eine ganze Reihe neuer Aufgaben fiir die theoreti- 
sche Beschreibung der Struktur der Nukleonen gestellt in eimem Augen- 
blick, in dem die alten Fragen noch keineswegs ganz befriedigend be- 
antwortet waren. Diese betrafen hauptsdchlich die Werte fiir s = — g?/mz 
= 0 (also das anomale magnetische Moment und die RMS-Radien) 
und fiir kleine s. Dispersionstheoretische Rechnungen hatten gezeigt, 
daB wenigstens beim magnetischen Formfaktor ein halbwegs quantita- 
tives Verstandnis fiir s =0 2 und auch fiir relativ kleine Energie-Impuls- 
Ubertragungen? erreicht werden kann, wenn man sich auf den 2-Meso- 
nen-Beitrag beschrankt. Dabeispielt der elektromagnetische Formfaktor 
des z-Mesons F, eine wesentliche Rolle, wie man aus dem zugehoérigen 
Diagramm (Fig. 5) unmittelbar entnimmt. Beschrankt man sich bei F, 
ebenfalls auf den 27-Beitrag, so gilt jetzt das Diagramm der Fig. 2. Man 
sieht, da dabei die a-Meson-z-Meson-Streuamplitude entscheidend 
eingeht, iiber die natiirlich auch keine weiteren Informationen vorliegen. 
Beriicksichtigt man nur eine z-z-Wechselwirkung iiber virtuelle Nukleon- 
Antinukleon-Paare, so kann selbst beim magnetischen Formfaktor keine 
quantitative Ubereinstimmung erreicht werden, wie wir eben erwahnt 
haben. Nun gibt es aber eine Reihe von Hinweisen experimenteller und 
theoretischer Art dafiir (vgl. Abschnitt 6), daB auch eine direkte z-Me- 
son--Meson-Wechselwirkung vorhanden ist, die bei den eben genannten 
Arbeiten nicht betrachtet wurde. Wahlt man diese in geeigneter Weise, 
so lat sich beim Formfaktor des anomalen magnetischen Moments Uber- 
einstimmung innerhalb der recht weiten Fehlergrenzen mit den Alteren 
Experimenten von HoFsTaDTER u. Mitarb.‘ erzielen5, wahrend beim 
elektrischen Formfaktor die alteren MeBwerte zu steil abfallen, um mit 
der berechneten Kurve im Rahmen der Fehlergrenzen zusammenzufallen. 


2 CHEW, G.F., R. Karpius, S. Gastorowicz and F. ZACHARIASEN: Phys. Rev. 
110, 265 (1958). — FEDERBusH, P., M.L. GoLpBERGER and S.B. TREIMAN: Phys. 
Rev. 112, 642 (1958). 

3 EISENLOHR, H., u. H. SALECKER: Z. Naturforsch. 14a, 699 (1959). 

4 HERMAN, R., and R. HorstapTEer: High-Energy Electron Scattering Tables. 
Stanford University Press, Stanford, California, 1960 und dort zitierte friihere 
Arbeiten. 

° FRAZER, W.R., and J.R. Futco: Phys. Rev. Letters 2, 365 (1959) ; — Phys. 
Rev. 117, 1609 (1960). — SaLEecKER, H.: Phys. Verh. 10, 144 (1959) 
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In beiden Punkten bringen nun die neuen Experimente durch die ge- 
trennte Bestimmung des elektrischen und des magnetischen Formfaktors 
mit einem Fehler von etwa 10% wesentliche Anderungen, so daB eine 
neue Untersuchung fiir beide Formfaktoren méglich und notig erscheint. 
Bei der Interpretation der experimentellen Ergebnisse nehmen wir an, 
daB die Quantenelektrodynamik bei den hier betrachteten Energie- 
Impuls-Ubertragungen noch giiltig ist und verweisen beztiglich der 
Diskussion dieser Frage und insbesondere einer etwa méglichen Kom- 
pensation zwischen Abanderungseffekten der Quantenelektrodynamik 
und der Struktur der Nukleonen auf friihere Arbeiten®. 


1. Formfaktor des m-Mesons 
Der elektromagnetische Formfaktor des z-Mesons F, ist bereits 
friiher definiert worden?:’. Er befriedigt die Dispersionsbeziehung 
(i = C ==) 00 


as ba fre a Gly i ( (7) 5 
SpA 1 | x(a’ + 7 — te) Gees (1) 
4 
Hier ist x = —o?/m?, mit dem Quadrat der Energie-Impuls-Ubertragung 


o” und der Masse des z-Mesons m,. Wir haben eine subtrahierte Disper- 
sionsbeziehung benutzt, 

So Cae (Oy == Joa. x 

wir aus experimentellen > tna 

Griinden hauptsachlich ~~ iy RAT; | oe 
an dem Verhalten von ’ : 

F, fiir relativ kleine |o?| 7 , . 

(gegen M2, M Nukleo- Teo ait 


nenmasse) interessiert Fig. 1. Diagramm fiir den elektromagnetischen Formfaktor des 


‘ é ~ J a-Mesons (- — -— a-Mesonenlinie, ~.~ Photonenlinie bzw. 
sind. Mit Hilfe der Uni- elektromagnetisches Feld) 
taritatsbedingung kann Fig. 2, 272-Mesonenbeitrag zum Formfaktor des 2-Mesons 


man schlieBen 8, daB die 
Phase g, von F, im Gebiet (2m,)?<o?<(4m,)? gleich der Phase 0, der 
zz-Meson-z-Meson-Streuung im Zustand mit dem Drehimpuls L =1 und 
dem isotopen Spin T =1 ist. (F, ist ein Vektor im isotopen Spinraum’.) 

Zur Auswertung beschranken wir uns nun auf den 27-Beitrag zu F,. 
Da dies der Zwischenzustand kleinster Masse ist, wird er fiir den hier 
interessierenden Bereich jedenfalls den bedeutendsten Anteil lefern. 
Bei der Besprechung der Giiltigkeitsgrenzen (Abschnitt 5) kommen wir 
noch genauer darauf zuriick. Wir ersetzen also das Diagramm der Fig. 1 
durch Fig. 2. Dann gilt die obige Phasenbeziehung 

Pa Or (2) 

6 Sarecker, H.: Z. Physik 160, 385 (1960). 


7 SaLecKER, H.: Z. Naturforsch. 15a, 1023 (1960). 
8 FuBiInI, S., Y. NamBuU and V. WaTAGHIN: Phys. Rev. 111, 329 (1958). 
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im ganzen Integrationsbereich, und die Dispersionsbeziehung (1) wird, 
wie man auch aus Fig. 2 unmittelbar sieht, zu der Integralgleichung [da 
jetzt Im F,(— x) = tg 6,(— x) - Re F,(— x)] 


[e.e) 

4 of tgd,(— x) ReB(— 2x 
ip (x) ales : | a a x = aA sl ax’, (3) 

aa a (a ae re) 

4 

die nach dem allgemeinen Verfahren von MUSKHELISHVILI und OMNES® 
gelést werden kann. Setzt man noch voraus, daB die Lésung von (3) 
fiir schwache a-2-Wechselwirkung mit der durch Iteration gewonnenen 
Lésung iibereinstimmt, so erhalt man schheBlich 


F(x) = exp - . () Fy a 5 a ; (4) 


Man erkennt direkt, daB (4) im Rahmen der angegebenen Naherung eine 
Lésung von (3) darstellt. 

Damit haben wir den Formfaktor des 2-Mesons durch die Phase der 
a-m-Streuung im Zustand L =1, 7 =1 ausgedriickt. Diese Gr6Be ist 
natiirlich ebenfalls unbekannt. Man kann versuchen, sie unter Beriick- 
sichtigung der betrachteten Naherung mit Hilfe einer Mandelstamschen 
Dispersionsbeziehung zu bestimmen. Dabei bleiben aber zwei Parameter 
unbestimmt?®. Unter diesen Umstanden ist es wesentlich einfache1, fiir 
6, einen sog. “effective range“‘-Ansatz zu machen, wobei ebenfalls zwei 
noch zu bestimmende Parameter eingehen, die aber durch andere 
Experimente bereits teilweise festgelegt sind, wie wir im letzten Abschnitt 
sehen werden. Der effektive-Reichweiten-Ansatz ist gerade fiir relativ 
kleine Impuls-Ubertragungen (im Schwerpunktsystem) geschaffen 
worden. Man setzt fiir beliebige 14 


RL cte 6, = gra ae ; Cr aidiast? ee 5 (5) 
Also fiir L=0O 
ketg dy =—— + Srp h® +. (5a) 
‘ 2 


und fiir 2 =1, das hier besonders interessiert 


he ctg ds = vg Se eae (5b) 
9 MUSKHELISHVILI, N.J.: Singular Integral Equations. Groningen, Holland: 
P. Noordhoff N.V. 1953. — Omnes, R.: Nuovo Cim. 8, 316 (1958). 
10 CHEW, G.F., and S. MANDELSsTam: Phys. Rev. 119, 467 (1960). — Morrat, 
J.W.: Phys. Rev. 121, 926 (1961). 
4 Vgl. z.B. Yamacucul, Y.: Suppl. Progr. Theor. Phys, tn (1959) 
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Dabei bedeuten k den Schwerpunktimpuls, a, die Streulange und 7, die 
effektive Reichweite, wobei (5) so geschrieben wurde, daB a, und 1, 
fiir beliebiges L die Dimension einer Lange haben. Die effektive Reich- 
weitenformel stellt also eine Entwicklung nach Potenzen von 2 dar, 
wobei die Reihe nach dem Glied mit k? abgebrochen wird. Bekanntlich 
ist die effektive Reichweitentheorie bei der Proton-Proton- und der 
Proton-Neutron-Streuung sehr erfolgreich gewesen. Selbstverstandlich 
wird das asymptotische Verhalten von 6 durch (5) nicht wiedergegeben. 
AuBerdem ist 6 immer reell fiir reelle a, und 7,, was natiirlich nur 
unterhalb der Schwelle fiir inelastische Prozesse richtig ist. Diese Be- 
schrankung ist aber gerade im Sinne unserer Naherung (2), so da die 
effektive Reichweitenformel fiir unsere Betrachtung angemessen er- 
scheint. 


In unserem Falle (L =1, T =1) erhalt man aus-(5b) 


Of=arc te— ie (6) 
{a ee 
2 


und fiir den Schwerpunktsimpuls bezogen auf m,(x< 0) 


ainda 2) oi 5 deneg? = = 
alae =| 1 (7) 


Bezieht man die Langen a, und 7, noch auf die Compton-Wellenlange 


1/m,, des a-Mesons a, =a, m,, 7 =%m,,, so bekommt man nach (4), (6) 
und (7) iy siren : 
~ arc tg ee Ve /4) = f — 
/ / x 
% Boia (ai3/r) (4 1] ey . 
F(x) ae eXp ae ca x! (x! at i i €) a x ‘ (8) 


4 
Das Integral (8) ist trotz seines komplizierten Aufbaus exakt auswertbar. 
Durch partielle Integration laBt sich zunachst der arc tg beseitigen. Die 
verbleibende Integration kann durch Partialbruchzerlegung ausgefiihrt 
werden. Dazu muB man die Nullstellen des Nennerpolynoms 


a 


Lh tt 1 = (tm) 0) 404) = 0 (0) 
4 7 eal ay 


ay 
bestimmen. Im physikalisch interessanten Bereich gilt (vgl.Abschnitt 3) 
m<0, YV—a=atbi, Y—a,=a—0i; (10) 
damit erhalt man fiir x >—4 7 
pala tt tae 
—_t + —______ (11) 
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und fiir *< —4 


Digi 


si oe eS eae 
- eee 4 \ as ieee # . 
2a( i )+V au( 741402408) +8]/ ee (4 t1ta?+b2—2a]/ 
pels\d enti 
(= +1 +02 +2) + 403 (— + —1) 


NK 9 “Auf, , diese Weise, Ista am 
beiden Fallen durch die 


‘\ 
‘ Wahl der Streulange a, und 
< x der effektiven Reichweite 7% 
der a-a-Streuung im Zustand 
, L=T =(eindeutig festgelegt. 
Fir «>—4 bleibt F, reell 


also insbesondere im Bereich 
a b mit raumartigem Argument 


Fig. 3. a Diagramm ftir die z-Meson-Elektron-Streuung, (<= 0), wie es sein mu. 


wobei die starke Wechselwirkung durch den Formfaktor : 4 ms y 
des a-Mesons exakt berticksichtigt wird und die elektro- Dieses Gebiet kann dux ch 


magnetische Wechselwirkung in erster Naherung (<— Elek- zt- Meson - Elektron - Streuung 
tronenlinie). b Diagramm fiir e++e-—>2z in derselben % 

Naherung wie bei der -e-Streuung experimentell untersucht wer- 

den (vgl. Fig. 3a)*. Fiir x<—4 

ist dagegen /, komplex. Dieser Bereich spielt fiir die Struktur der 

Nukleonen eine wesentliche Rolle, wie man aus Fig. 5 sieht. Experi- 

mentell konnte man ihn durch Elektron-Positron Paarvernichtung mit 


Erzeugung zweier a-Mesonen entsprechend Fig. 3b priifen?. 


2. Zusammenhang mit den Formfaktoren der Nukleonen 


Der quantitative Zusammenhang zwischen der elektromagnetischen 
Struktur der Nukleonen und dem Formfaktor des z-Mesons wird be- 


Spee 


Fig. 4. Diagramm fiir die elektromagnetischen Fig. 5. 2-Mesonenbeitrag zu den Formfaktoren der 
Formfaktoren der Nukleonen (= Nukleonenlinie) Nukleonen 


sonders einfach, wenn man sich hier ebenfalls auf den 2a-Beitrag be- 
schrankt. Man ersetzt dann das allgemeine Diagramm der Fig. 4 durch 
Fig. 5. Die Beschrankung auf den 22-Beitrag ist wieder im Sinne 
unserer bereits im letzten Abschnitt eingefiihrten Naherung. AuBerdem 


Formfaktor des z-Mesons und Struktur der Nukleonen 469 


sieht man aus den Dispersionsbeziehungen (18) fiir die Formfaktoren 
auch noch einmal explizit, da8 bei relativ kleinen Energie-Impuls-Uber- 
tragungen s, wie sie in den Experimenten von HOFSsTADTER u, Mitarb. 
vorkommen, der 27-Beitrag am wesentlichsten sein wird. Wir kommen 
bei der Besprechung der Giiltigkeitsgrenzen im Abschnitt 5 noch genauer 
darauf zuriick. 

Allgemein kann man sowohl den elektrischen Formfaktor als auch 
den Formfaktor des anomalen magnetischen Moments von Proton und 
Neutron in einen isoskalaren und einen Isovektor-Anteil zerlegen 


GP (s) = G(s) +6") (13) 
G" (s) = G(s) — G"(s). : 
Wegen der Neutralitat des Neutrons gilt auBerdem 
G3 (0) = G20) => (14a) 


2 


und wegen der Kleinheit der Neutron-Elektron-Wechselwirkung (vgl. 
Abschnitt 3) 


Asowhy. (14b) 
GS und GY haben also auch die gleiche Steigung im Nullpunkt. Daraus 
folgt fiir nicht zu groBe s ES ORICON (15) 


was auch experimentell innerhalb der ziemlich weiten Fehlergrenzen fiir 
0<s<10 wahrscheinlich gemacht worden ist!2. Beim Formfaktor des 
anomalen magnetischen Moments gilt dagegen (ux =e/2M) 


GS (0) = — 0,06 ux | 16) 
Gy, (0) a9 1, 85x 
und (vgl. Abschnitt garth 
vg 3) 2, y Rn, S + (16a) 


Fiir nicht zu groBe s ist also G;, vernachlassigbar gegentiber G),, was 


experimentell ebenfalls einigermaBen bestatigt erscheint!8, Damit 
erhalt man fiir nicht zu groBe s 

GP(s) ~2GY(s),  Gz(s) ~ 0 | 

GP,(s) GY (8), Ga (8) & — Gul) 
Die Beziehungen (17) erlauben es, bereits die isotopen Vektorform- 
faktoren mit der hauptsachlich am Proton gewonnenen Erfahrung zu 
vergleichen, ohne daf die sehr schwierig zu berechnenden isoskalaren 
Anteile bekannt sind. Durch unsere eben eingefiihrte 2-Mesonen- 
Naherung sind die isoskalaren Anteile sowieso ganz vernachlassigt. 
fay 1: SOBOTTKA, S,: Phys. Rev. 118, 831 (1960) u. dort zitierte friihere Arbeiten. 

13 FRIEDMAN, J.1., H.W. KENDALL and P.A.M. Gram: Phys. Rev. 120, 992 

(1960). 


(17) 
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Der Begriff ,,nicht zu groBe s= —q?/m;‘« ist dabei natiirlich nicht fest- 
gelegt; doch deuten die vorhandenen Experimente darauf hin, daB dieser 
Bereich einen wesentlichen Teil der Hofstadterschen Messungen enthalt. 

Wir benutzen sowohl fiir den elektrischen wie fiir den magnetischen 
Formfaktor unsubtrahierte Dispersionsbeziehungen 


. AV he ‘ 
Gea (7?) = ~ | sree do”, (18) 
4 mz, 

um méglichst viele Daten aus der Theorie zum Vergleich mit der Er- 
fahrung zu gewinnen. Es wird sich namlich zeigen, da bei unserem 
F,, auch der elektrische Formfaktor ohne Subtraktion gentigend gut 

konvergiert. 
Wir gehen jetzt zu unserer bereits oben besprochenen 27-Mesonen- 
Naherung iiber. Wie man aus der zugehérigen Fig. 5 entnimmt, ist dann 


der absorptive Anteil Im GY,,,(62) gegeben durch? 


Im Gee (0?) = te (0?) gh m(— G5 (19) 


wobei g!,,(—o?) nach Fig. 5 den elektrischen bzw. anomalen magneti- 
schen Anteil der Amplitude fiir den ProzeB a +2—N +W also fiir die 
Vernichtung zweier z-Mesonen in ein Nukleon-Antinukleon-Paar dar- 
stellt (im Zustand L =T=1). Postuliert* man eine doppelte Disper- 
sionsbeziehung fiir die <212|NN>-Amplitude!, so kénnen die analyti- 
schen Eigenschaften der g’(—o?) in der komplexen o?-Ebene leicht 
iiberblickt werden. Man hat dabei nicht nur einen Verzweigungsschnitt 
langs der reellen o?-Achse — o<o?<m>(4— (m*,/M?)) infolge der 
a-Meson-Nukleon-Streuung zu _ beriicksichtigen, sondern auch fiir 
4m><o2< co entsprechend einer z-Meson-z-Meson-Wechselwirkung. 
Da die Formfaktoren G reell sind (fiir q?<0, d.h. raumartig), gilt das- 
selbe auch fiir ihre absorptiven Anteile; also miissen nach (19) die g” 
dieselbe Phase haben wie F,. F, hat aber nach Abschnitt 4 (in der hier 
betrachteten Naherung) die Phase 6, der a-z-Streuung im Zustand 
L=T=1. Setzt man den Beitrag, der mit der a-N-Streuung verkniip{ft 
ist und F, als gegeben voraus, so wird die Dispersionsbeziehung fiir die g” 
zu einer Integralgleichung, die ganz entsprechend wie im ersten Ab- 
schnitt nach dem allgemeinen Verfahren von MUSKHELISHVILI und 


OMNES gelést werden kann®. Man erhalt wie oben (x = — o?/m?) 
4—(m2/M?) 
Vg) ale) i Im £2 m(%) 
Bo ee ee (20) 


= C0: 


* Ein strenger Beweis ist hier ebenso wie bei den Dispersionsbeziehungen fiir 
die Formfaktoren selbst noch nicht gelungen. 
4 MANDELSTAM, S.: Phys. Rev. 112, 1344 (1958); 115, 1741, 1752 (1959). 
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Nach Fig. 5 wird der absorptive Anteil der g” (x’) durch die z-Meson- 
Nukleon-Streuamplitude bestimmt. Im Gebiet 4 — (m?/M?)>x'>0 
gibt es zur a-N-Streuamplitude nur den Beitrag, bei dem im Zwischen- 
zustand ein Nukleon allein vorhanden ist; Energie- und Impulserhaltung 
sind hier fiir einen unphysikalischen Energiewert erfiillt (der sog. Ein- 
nukleonenpol in der komplexen o?-Ebene). Fiir *’<0 kann dann zu- 
nachst elastische a-N-Streuung stattfinden (sog. Riickstreuterme), und 
spater sind immer weitere inelastische Prozesse méglich. In der unmittel- 
baren Umgebung des Einnukleonenpols ist das Ergebnis der Stérungs- 
rechnung exakt (das man leicht angeben kann). Aber schon die Berech- 
nung der Riickstreuterme ist sehr problematisch. Wie FEDERBUSH, 
GOLDBERGER und TREIMAN? selbst bemerken, ist es nicht einmal sicher, 
daB das Vorzeichen dieses Terms stimmt, geschweige denn die GréBen- 
ordnung. Dieser Sachverhalt wird besonders unterstrichen durch die 
Tatsache, daB die mit den Riickstreutermen berechnete Ladung des 
Protons 2GY (0) ~0 ausfallt. In Anbetracht dessen ziehen wir es vor, 
ganz auf die Riickstreuterme zu verzichten und uns auf den Beitrag 
des Einnukleonenpols zu beschrénken. In der Nahe von x =0, wo die 
Einnukleonenterme ihr Maximum besitzen, ist /, 21, was wir naherungs- 
weise in das Integral (20) einsetzen. Fiir den magnetischen Anteil ist 
im Zusammenhang mit den dlteren Experimenten von HOFSTADTER 
u. Mitarb. bereits von FRAZER und FuLco® bemerkt worden, daB diese 
Approximation wahrscheinlich innerhalb von 10% richtig ist. FEDER- 
BUSH, GOLDBERGER und TREIMAN® haben aber gezeigt, da die so be- 
rechneten g” (x) im Gebiet o?= (2M)? die Unitaritatsbedingung erheblich 
verletzen, die dann die Amplitude <27|NN) nach oben begrenzt, weil 
dieser ProzeB dort reell vorkommen kann. Es wird sich aber erweisen, 
daB unser z-Mesonen-Formfaktor den Einflu8 der g” (x) fiir o? 2 (2M)? 
bereits so stark unterdriickt, daB sich das Ergebnis mit Abschneiden bei 
o2 = (2M)? in (18) und die Integration iiber den ganzen Bereich kaum 
unterscheiden. Die Unitaritatsbedingung ist also sozusagen insgesamt 
wieder von selbst erfiillt, so daB wir fiir g” (x) unbesorgt die stérungs- 
theoretisch berechneten Einnukleonenterme benutzen kénnen. Diese 
sind bereits friiher bestimmt worden bzw. lassen sich aus der friheren 
Arbeit leicht ableiten®. Man erhalt im Rahmen dieser Naherung, wenn 
man noch F,(— x) in (20) abspaltet, also 2 a) 2, (= 3) elm (x) setzt 


“(it —=) (21) 


(1 = : arc tg a} 


Z. Physik. Bd. 164 32 


S| w 
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Be : 
gs 0 (ph a= 2 ohays 4 Eee By. ee "arct ‘\| 22 
= ee gy)r (22) 


Me VG -1) ee 4) 


Ll seth ata 


und #?=0,08 das Quadrat der renormierten a-Meson-Nukleon-Kopp- 
lungskonstanten bedeuten. Mit diesen Naherungen bekommt man jetzt 
aus (18), (19), (20) (s = — q?/m;,) 


a ieew eles 
chat f La abate a. 9) 
4 


Hier sind F, durch (12) und die g’°(x) durch (21) bzw. (22) explizit 
gegeben. Man sieht aber sofort, daB die letzte Integration nicht mehr 
geschlossen durchgefiihrt werden kann. 


3. Numerische Auswertung ftir die Struktur der Nukleonen 


Zur numerischen Ausfiihrung der Integration (23) miissen die Streu- 
lange und die effektive Reichweite der a-Meson-z-Meson-Streuung im 
Zustand L =T =1 festgelegt werden. Bei der Streulange liegen einige 
(noch sehr unsichere) Bestimmungen aus der z-Meson-Erzeugung durch 
z-Mesonen an Nukleonen vor, sowie theoretische Erwagungen!®. Danach 
ist a, etwa in der Nahe von 0,5 - (1/m,) also a, + 0,5, wahrend die effek- 
tive Reichweite bei den dortigen sehr geringen Schwerpunktsimpulsen 
vernachlassigt werden konnte. 7, mu8 deshalb bei uns geeignet angepaBt 
werden. Aber auch der Wert fiir a, ist so unsicher, daB wir auBerdem 
noch den Einflu8 anderer Werte untersuchen werden. 

Die Auswertung mit einer elektronischen Rechenmaschine liefert die 
beste Ubereinstimmiung mit der Erfahrung fiir die Parameter 


=0,5) 7 = 0/104. (24) 


Es ist bemerkenswert, daB die Streulange gerade etwa den Wert der 
obigen unabhangigen Bestimmungen annimmt. Nach (9) und (10) ge- 
horen dazu die Wurzeln 


\—%=3,65; a@=0,302; b=1,455. (24a) 

Damit erhalt man 
: j Gm(0)=1,67 nx, Ge (0) =0,65¢ (25) 
Tar, K., u. K. Kwarapayasut: Progr. Theor. Phys. 20, 576 (1958). — Rop- 


BERG, L.S.: Phys. Rev. Letters 3, 58 (1959). — Sato, I., A. TAKAHASHI u. Y. UEDA: 
Progr. Theor. Phys. 22, 617 (1959). —Isurpa, K., A. TAKAHASHI u. Y. UEDA: Progr. 
Theor. Phys. 23, 731 (1960). — Miyamoto, Y.: Progr. Theor. Phys. 24, 840 (1960). 
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fiir den Vektoranteil des anomalen magnetischen Moments und der 
Ladung des Nukleons. Wie man sieht, stimmt Gy, (0) bis auf 10% mit 
dem experimentellen Wert 1,85 ux und GY (0) bis auf etwa 30% mit dem 
experimentellen Wert 0,5¢ iiberein. Die mittleren quadratischen Radien 
lassen sich ebenfalls leicht aus (23) bestimmen 


7 ee de yO ene | 

Cott ee Guede! hey (26) 
Daraus ergibt sich mit (24) 

ry = oe (0,89 .4078 cm)? (26a) 

Tay = “A2® — (0,95 10% em)? (265) 


m2, 
Aus den Definitionen (13) und (26) folgt mit (14a) (Neutralitat des 


Neutrons) fiir die experimentell bestimmbaren mittleren quadratischen 
Radien von Proton und Neutron 


e Sor 4 fae) el ai a 
sty), lan | 25 —tey)- (27) 


x, ist wegen der (gemessenen) sehr kleinen Elektron-Neutron-Wechsel- 
wirkung!® gegeniiber dem Hofstadterschen Wert fiir 7? , vernachlassigbar 
klein. Daraus folgt, daB 73.572 und deshalb 


Yay PET 5; (28) 
so daB wir bereits den mittleren quadratischen Radius des Vektoranteils 
allein mit der Erfahrung beim Proton vergleichen diirfen. Nach den Mes- 
sungen von HOFSTADTER u. Mitarb.? ist r, ==) (0,8 0,4): 40-7? col 
unser Vee stimmt also innerhalb des experimentellen Fehlers von etwa 
10% mit dem MeBwert iiberein . Bei den mittleren quadratischen Radien 
des anomalen magnetischen Moments erhalt man dagegen aus (13) und 
(26) — : a 
'm,p = Ca 0) (G> (0 ) pee E (0 Wes Mm, y)> 


Fan = caigy (C1075 — GLI) 7,7). | 


Hier sind die verschiedenen Anteile der anomalen magnetischen Momente 
experimentell gut bekannt; dagegen kennt man ihre mittleren quadrati- 
schen Radien nur schlecht, weil sie aus modellabhangigen Daten von 
leah s her extrapoliert worden sind*. Immerhin scheint danach 
Fp © Tn, n Za gelten*, Dann werden die Beziehungen (29) einfach, so daB 


(29) 


= Biss 
Vm, v~ Ps sSy~ ee . (30) 
16 Fotpy, L.L.: Rev. Mod. Phys. 30, 471 (1958) und dort zitierte friihere 


Arbeiten. 
Z. Physik. Bd. 164 32a 
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aa 
oe s 2 

Nach Messungen von HorsTapTeR! und PANorsky™ liegt Wore etwa 

zwischen 0,8 und 1 - 1073 cm, was mit dem hier berechneten Wert (26) 


ebenfalls gut iibereinstimmt. 


Interessanter ist der Verlauf der auf eins normierten Formfaktoren 
fiir gréBere s. Nach (17) erhalten wir fiir nicht zu groBe s 


BY (3) = es) 12 


02 | 


Oye ] 


9068 t z 


0 70 20 


— > S= 


4230 40 


2 
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Fig. 6. Die Quadrate der Isovektoranteile der Form- 
faktoren der Nukleonen in Abhangigkeit von der 
Energie-Impuls-Ubertragung s =—q?/m2,. Die obere 
Kurve stellt den elektrischen Formfaktor dar, die 
untere den Formfaktor des anomalen magnetischen 
Moments. Dazu sind noch die MeBpunkte von Hor- 
STADTER, BUMILLER und CroissIAUX mit ihren Fehler- 
grenzen eingezeichnet (die obere Reihe von MeBpunk- 
ten bezieht sich auf den elektrischen, die untere auf 
den magnetischen Formfaktor). Die drei MeBwerte des 
magnetischen Formfaktors fiir s = — q?/m2= 33,8; 35,9 
und 42,3 fallen auBerhalb des Diagramms; sie sind 
gleich 0.6256; 0,0117 und 0,007 55 


— [mls) FP (s) mw F"(s), 


mm (31) 
so daB wir im Rahmen unserer 
Naherung bereits die Isovektor- 
anteile der Formfaktoren direkt 
mit der Erfahrung beim Proton 
vergleichen diirfen. In Fig. 6 
haben wir die nach (23) mit den 
Werten (24) berechneten normier- 
ten Formfaktoren aufgetragen. 
Dazu sind die neuen MeBwerte 
von HorsTADTER, BUMILLER und 
Crolss!IAuXx! fiir den elektrischen 
Formfaktor und den Formfaktor 
des anomalen magnetischen Mo- 
ments beim Proton eingezeichnet. 
Man sieht, daB8 unsere Kurven 
bis s=—g?/m2 x 23 innerhalb 
des experimentellen Fehlers ver- 
laufen. Fir noch gréBere Werte 
von s ist erstens zu erwarten, 
da8 unsere Naherung bei der 
Berechnung der Isovektoranteile 
nicht mehr gut ist und da vor 
allem auch die isoskalaren An- 
teile einen spiirbaren Einflu8 be- 
sitzen. Wir kommen im fiinften 
Abschnitt noch genauer darauf 
zuriick. 

Vorhin haben wir erwahnt, da 
die Einnukleonenterme (21), (22) 


die Unitaritatsbedingung  ver- 


letzen. Schneidet man in (23) die Integration bei x = 4 M2/m? ab, um einen 
Eindruck von der Gré8e dieses Einflusses zu gewinnen, so erhalt man 


GY (0) =4,67ug, 


GY (0) =0,645e, 
 Panorsky, W.K.H., and E.A. ALtton: Phys. Rev. 110, 1155 (1958). 
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wahrend die Kurven fiir F" (s) und EY (s) mit den Kurven ohne Abschnei- 
den in Fig. 6 innerhalb der Zeichengenauigkeit zusammenfallen. Es 
zeigt sich also, da ein merklicher EinfluB weder auf das anomale magne- 
tische Moment und die berechnete Nukleonenladung, noch auf die mitt- 
leren quadratischen Radien und die normierten Formfaktoren zu er- 
kennen ist. Der Formfaktor des a-Mesons fallt in dem fraglichen Gebiet 
bereits so stark ab, daB die Unitaritatsbedingung insgesamt von selbst 
erfiillt wird. 

Da die Streulange a, nur sehr ungenau und die effektive Reichweite 7, 
der a-2-Streuung im Zustand L =T =1 noch gar nicht durch andere 


Tabelle. Qualitatives Verhalten dey beobachtbaven GroéBen in Abhéngigheit von der 
Streuldnge a, und dey effektiven Reichweite y,. G¥ (0) ist nahezu unabhingig von ay 


cS || kleiner groBer groBer groBer kleiner 
\ | { A i 4) i 
| | | 
2V i ; 72 , 2 y 
a | G, (0) ies V *m,V | 45 (max) | Vmax 


ee | J i | | 


O groBer kleiner kleiner kleiner groBer 
—c groBer groBer groBer groBer groBer kleiner 

a ee ee 1 

| | | | 

| “10) a p 2 , 2 ; 
1/7; GF, (0) G, (0) ie V lon, VA |, (4max)| Vmax 
| H i 

ee | | | | } 

+ co kleiner kleiner kleiner kleiner kleiner groBer 


Experimente festgelegt werden, miissen wir jetzt diskutieren, wie sich 
die Ergebnisse bei emer Veranderung von (24) verschieben. Dabei zeigt 
es sich, daB GY (0) durch a, nur sehr wenig beeinflu8t wird, wahrend 7; 


die GréBe von G!(0) wesentlich bestimmt. GréBere Werte von 1/7; 
(insbesondere positive) geben ein zu kleines anomales magnetisches 
Moment. Im einzelnen sieht man das qualitative Verhalten der beobacht- 
baren GroBen in Abhangigkeit von a; und 7; aus der Tabelle. 

Im Prinzip kann man ebenso wie beim Formfaktor des a-Mesons die 
Formfaktoren der Nukleonen auch im Bereich zeitartiger Energie- 
Impuls-Ubertragungen (s<0) erhalten, indem man die G, ,,(s) zu kom- 
plexen s analytisch fortsetzt. Der zeitartige Bereich spielt physikalisch 
bei den Prozessen e* + e-< N +N fiir s = — g2/m2 < — (2M/m,)? x —180 
eine Rolle. Die Formfaktoren G,,,,(s) sind dann aber komplex; wir 
kénnen deshalb nicht iiberall in derselben Weise wie bisher vorgehen. 
AuBerdem ist die Energie-Impuls-Ubertragung 9?/m*:,= 180 viel zu groB, 
um dort noch die 2a-Mesonen-Naherung anzuwenden. Unsere jetzige 
Naherungsmethode kann nur fiir | g?|/m < M2/m?, 245 verniin{tig sein. 
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4. Numerische Auswertung fiir die Struktur des m-Mesons 

Der durch (24) ebenfalls festgelegte Formfaktor des a-Mesons (14), 
(12) hat auch unabhangig von der Struktur der Nukleonen fiir sich er- 
hebliches Interesse, wie bereits in einer friiheren Arbeit besprochen 
wurde’. Im Gegensatz 
zu der damaligen pha- 
nomenologischen Dis- 
kussion haben wir jetzt 
einen theoretisch be- 
griindeten Ausdruck er- 
halten, der im Bereich 
raumartiger Energie-Im- 
puls-Ubertragung nach 
Fig. 3a durch a-Meson- 
Elektron-Streuung und 
fiir zeitartige Energie- 
Fig. 7. Das Absolutquadrat des Formfaktors des 2-Mesons in Ab- Impuls a Ubertragungen 


hangigkeit von der Energie-Impuls-Ubertragung im zeitartigen nach Fig. 3 b durch Elek- 
Bereich, d.h. in dem fiir die Nukleonenstruktur und fiir et + e727 h 5 
(Fig. 3b) wesentlichen Gebiet tron - Positron - Paarver- 


nichtung mit Erzeugung 


0 
-25 -20 55 =70 -5 0 


(el 
Mn 


ee ia 


10 : 
a zweier m-Mesonen ex- 
\ 08 perimentell untersucht 
| werden kann. Wir ha- 
06 ben deshalb in Fig. 7 
|F.(«)|? fiiriee< 0. (zeit= 
G4 artiger Bereich) aufge- 
tragen. Man sieht, daB 
ad |F|? in der Nahe von 
3 x =-—12,2 ein starkes 
0 5 70 {8 20 25 Maximum besitzt. Fiir 

eX ee 5 : 

Mx diese Energie - Impuls- 


Fig. 8. Das Quadrat des 7-Mesonen-Formfaktors im Bereich raum- Ubertragung wird also 
artiger Energie-Impuls-Ubertragungen. Dieser Bereich ist fiir die i 
z-Meson-Elektron-Streuung wichtig (Fig. 3a) der ProzeB e +e >27 


eine ausgesprochene Re- 
sonanz zeigen (vermehrt um den Faktor |F,(%max)|?~ 13,4 gegentiber 
der Rechnung mit punktf6rmigem z-Meson). Fiir noch kleinere x fallt 
|Z7,|? ziemlich rasch ab, da die Halbwertsbreite nur etwa 7m? betriigt. 
Asymptotisch verhalt sich |F,|? wie 1/x, wie man aus (12) erkennt. 
Die Lage des Maximums wird durch den Abfall der normierten Nu- 
kleon-Formfaktoren fiir gréBere s bestimmt. Da dann bereits die 
isoskalaren Anteile merklich sein kénnen, liefert der Vergleich mit der 
Erfahrung in diesem Punkte keine eindeutige Aussage. Verschiebt man 
aber das Maximum von |F,|? zu gréBeren |x|, was eventuell eine bessere 
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Ubereinstimmung mit der z-N-Streuung ergeben kénnte (vgl. Abschnitt 6), 
so wird GY (0) unveiniinftig groB gegentiber dem durch die Erfahrung 
geforderten Wert e/2. Zwar ist bei GY aus den oben erérterten Griinden 
keine so gute Ubereinstimmung wie bei GY, zu erwarten, doch sollte 
immerhin die GréSenordnung stimmen. Die Variation von Renae Un 
|F,(%max)|2 mit der Streulange a, und der effektiven Reichweite 7, 18t 
ebenfalls in der Tabelle angegeben. 

Fir «> 0, d.h. im Gebiet raumartiger Energie-Impuls-Ubertragungen 
fallt F?(*) monoton ab, wie man aus Fig. 8 ersieht. Der mittlere qua- 


dratische Radius 7 berechnet sich leicht nach (26) aus (11) 


2 6 k(x) 
fe m2 dx Ix=o (32) 
panel d F(x). Soret ei ae G3) 
ax~ |\#=0 8 (1+ V—«a) 4(1+2a+ a? + db?) * 33 
Mit (24a) erhalt man daraus 
re a es (0, S24 0e".cma) 27 (34) 
4 


Der ziemlich groBe Wert von A zeigt deuthch den Einflu8 der direkten 
a-a-Wechselwirkung. Nimmt man nur eine a-2-Wechselwirkung iiber 


virtuelle N-N-Paare an, so wird |Z etwa von der Gr6éBe der doppelten 
Nukleon-Compton-Wellenlange!®. Das a-Meson hat danach also eine 
ziemlich ausgedehnte Struktur, die durch die direkte 2a-a-Wechsel- 
wirkung bedingt ist. Daneben gibt es natiirlich noch die kurzreichende 
Wechselwirkung iiber virtuelle N-N-Paare. Bildlich gesprochen ist das 
a-Meson also ahnlich aufgebaut wie das Nukleon (jedoch aus anderen 
Griinden), namlich aus einer ziemlich ausgedehnten Wolke virtueller 
z-Mesonen und einem inneren Kern virtueller Nukleon-Antinukleon- 
Paare. 
5. Giltigkeitsgrenzen 

Die Giiltigkeitsgrenzen der vorstehenden Behandlung sind nicht 
leicht zu iiberblicken. Zunachst haben wir bei den Formfaktoren der 
Nukleonen den Einflu8 der isoskalaren Beitrage nicht untersucht, sondern 
einfach G3 (s) ~ GY (s) und G>(s) #0 gesetzt. Nur so war ein Vergleich 
mit der hauptsachlich auf das Proton beschrankten Erfahrung gemaB 
(17), (28), (30) und (31) itberhaupt méglich. Aber auch die Isovektor- 
anteile der Formfaktoren sind nur unter erheblichen Vernachlassigungen 
berechnet worden. So wurden bei der Integration iiber die Massen der 
Zwischenzustande in der Dispersionsbeziehung (18) alle Beitrage von 
Zustinden gréBerer Masse auBer dem 2a-Beitrag (Fig. 2) weggelassen. 


18 BertoccHt, L., e H. MinGuzz1: Nuovo Cim. 8, 783 (1958). 
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Diese Naherung wurde auch bei der Berechnung des Formfaktors des 
a-Mesons gemacht (der in Strenge ein Vektor im Isospinraum ist). Die 
Zulassigkeit dieser Approximation haben wir immer damit begrtindet, 
da® wir uns aus experimentellen Griinden nur fiir das Gebiet relativ 
kleiner Energie-Impuls-Ubertragungen interessieren (gegen M?). Aus 
der Gestalt der Dispersionsbezichungen und wegen der unteren Inte- 
grationsgrenze ist es dann plausibel, daB der Zustand kleinster Masse 
den gréBten Beitrag liefert. Mit Hilfe der Unitaritétsbedingung labt 
sich dieses Argument fiir nicht zu groBe Energie-Impuls-Ubertragungen 
noch verschiarfen. In Strenge besteht aber ein gekoppeltes System von 
Dispersionsbeziehungen, wie man sieht, wenn man noch einen Zustand 


Fig. 9. a 2-Nukleonen-Beitrag zum Formfaktor des m-Mesons. b 2-Nukleonen-Beitrag zu den Nukleon- 
Formfaktoren 


groBerer Masse dazunimmt, z.B. den Zwei-Nukleonen-Zustand. Zu den 
Diagrammen Fig. 2 fiir F, und Fig. 5 fiir G, und G,, erhalt man dann noch 
die Diagramme Fig. 9a und b, wobei in den Dispersionsbeziehungen tiber 
alle g? zu integrieren ist, so daB nicht nur die kleinen Energie-Impuls- 
Ubertragungen beitragen. BAKER und ZACHARIASEN! haben die resul- 
tierenden gekoppelten Integralgleichungen, die man erhalt, wenn man 
die Amplituden <NN|22)>, <a2|a2> und <NN| NN) als bekannt an- 
nimmt, unter sehr vereinfachenden Idealisationen gelést. Dabei zeigte 
sich, daB der Unterschied zwischen den Lésungen des gekoppelten Sy- 
stems und den Formfaktoren, wenn man nur den Zustand kleinster 
Masse benutzt, selbst fiir Energie-Impuls-Ubertragungen in der GréBen- 
ordnung von M? und dariiber recht klein ist. Sogar bei Anwendung auf 
zwei Zustande, deren Massen sich nur um den Faktor 2 unterscheiden 
(wie etwa der 2a- und der 4”-Mesonen-Zustand), war der Unterschied 
in der Gegend von s = —q?/m= =100 kaum mehr als 30%. Zwar sind 
die Idealisationen bei BAKER und ZACHARIASEN zu groB, um daraus fiir 
unsere Verhaltnisse quantitative Schliisse zu ziehen; jedoch erscheint 
es deshalb sehr wahrscheinlich, daB bei unseren wesentlich kleineren 
Energie-Impuls-Ubertragungen die Benutzung der 22-Mesonen-Nahe- 
rung allein keinen gréBeren Fehler einfiihrt, als es die Beschrankung auf 
die Behandlung der isovektoriellen Beitrage sowieso schon tut. 


9 BakER, M., and F. ZACHARIASEN: Phys. Rev. 119, 438 (1960). 
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Auch bei der Berechnung des 2-Beitrages haben wir noch Verein- 
fachungen vorgenommen. So bestimmten wir die Phase der a-2-Streu- 
ung mit einer effective-range-Approximation, die eine Entwicklung nach 
Potenzen des Schwerpunktsimpulses k? darstellt, bei der nach dem 
Ghed mit k? abgebrochen wird. Da das Maximum von |F. (x)|? etwa bei 
xe —12 liegt, folgt nach (7) k%,,, 2. Fiir groBere 2 fallt |F,|? wieder 
ziemlich schnell ab, wie wir bereits frither besprochen haben. Die 
effektive Reichweiten-Entwicklung (5b) wird also unter Beriicksichti- 
gung des negativen Vorzeichens von 7, fiir die wesentlichen k? noch ganz 
gut sein. Auch die <aa| NN >-Amplitude wurde mit Stérungsrechnung 
bestimmt, d.h. wir haben nur den Einnukleonenpol beriicksichtigt. Wie 
wir bereits besprochen haben, wird der dadurch hervorgerufene Fehler 
in dem interessierenden Bereich wahrscheinlich héchstens 10% betragen, 
wahrend sein Einflu8 auf den Vektoranteil der Ladung GY (0) gréBer ist. 
Aber abgesehen von dieser Gré8e wird man insgesamt etwa erwarten 
kénnen, daB die Isovektoranteile der Formfaktoren des Nukleons und 
des a-Mesons bis etwa s = — g?/m= ~ 20 bis 25 innerhalb von etwa 10 bis 
20% richtig wiedergegeben werden. 

Dagegen ist theoretisch nichts bekannt tiber das Verhalten der iso- 
skalaren Beitrage, also auch nichts ttber den durch die Annahme G> (s) ~ 
GY (s) und G> (s) 20 eingefiihrten Fehler. Die Experimente deuten aber 
darauf hin, daB bis etwa s =—q?/m2 220 dadurch kein wesentlicher 
Fehler verursacht wird*. Aus Messungen tiber die (niederenergetische) 
Neutron-Elektron-Wechselwirkung?!® kann man entnehmen, daB i 4 Selate 


klein ist im Vergleich zu rs und wahrscheinhch negativ, d.h. F” steigt 
von null aus langsam an. Damit folgt aus (27) 


Tes z We Ve (3 5) 
* . scheint also etwas kleiner zu sein als Pe Also wird 
Ge HeGh G) ; ; 
Fee (aye ee Sy EY 36 
Hs) G> (0) + GY (0) 2 2 (8) 4 2 2 (S) (36) 


etwas weniger stark abfallen als FY fiir kleine s. Es ist wahrscheinlich, 
daB sich dieser Zug bei gréBeren s verstarkt, da dann der Einflu8 von F> 
bedeutender wird (um so mehr, als die Masse des leichtesten isoskalaren 
Beitrags mit 3m, kleiner ist als diejenige aller vernachlassigten Beitrage 
zum Isovektoranteil). Dieses allgemeine Verhalten ist mit den neuen 
Experimenten von HorstapTER, BuMILLER und Crolsstaux? im Ein- 
klang, die ab s = — g?2/m2, = 23 keinen weiteren Abfall von F? mehr finden. 
In demselben Mae miiBte dann auch der elektrische Formfaktor des 
Neutrons F” merklich von null verschieden werden. — Beim Formfaktor 
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des anomalen magnetischen Moments ist dagegen nach den Experimen- 
ten GS (0) =—0,06ux sehr klein gegen G),(0) und negativ. Da fiir das 
Proton G? =GS +G" gilt, wird G’, gegentiber G}, zunachst etwas ver- 
mindert. Ebenso wie beim elektrischen Formfaktor ist anzunehmen, da 
dieser EinfluB bei gréBeren s bedeutender wird, so daB dann G? starker 
abfallen miiBte. Diese Erwartung ist ebenfalls mit den neuen Experi- 
menten aus Stanford! im Einklang; dort wurde festgestellt, daB G? fiir 
s =— q?/m2 = 42,3 praktisch auf null abgesunken ist. Da beim Neutron 
G" =—G5 —G¥ gilt, sollte dort der Formfaktor des anomalen magnetischen 
Moments G”,im Bereich s = — g?/m2 > 23 weniger stark abfallen als beim 
Proton. 
6. m-7-Wechselwirkung und weitere Erfahrung 


Beim obigen Vergleich mit der Erfahrung spielt der Formfaktor des 
z-Mesons eine entscheidende Rolle. Er wird in der betrachteten Nahe- 
rung durch die Phase der a-Meson-z-Meson-Streuung im Zustand 
L=T =1 festgelegt, d.h. fiir die hier betrachtete Theorie der Struktur 
der Nukleonen und z-Mesonen ist die 7-Meson-z-Meson-Wechselwirkung 
wesentlich. Wir haben dabei nicht nur eine a-z-Wechselwirkung iiber 
Nukleon-Antinukleon-Paare beriicksichtigt, sondern auch eine direkte 
a-2-Wechselwirkung ins Auge gefaBt, die, wie wir sehen, dem a-Meson 
eine ziemlich ausgedehnte Struktur verleiht. Wir wollen nun besprechen, 
wieweit eine solche direkte Wechselwirkung auch schon bei anderen 
Prozessen festgestellt worden ist. 

Zu dem Zwecke berechnen wir zunachst die w*-m~-Streuung aus der 
Phase (5b), wobei wir nur eine Streuung im Zustand L = T =1 beriick- 
sichtigen. Natiirlich kann die z-z-Streuung auch iiber andere Zustande 
stattfinden, die mit der Amplitude fiir L = T =1 interferieren. Da aber 
im Zustand L = T =1 eine starke Resonanz vorliegt, wird dieser Zustand 
in der Umgebung der Resonanz am wesentlichsten sein. Dabei ist vor- 
ausgesetzt, daB die z-z-Wechselwirkung in einem anderen Zustand nicht 
ebenfalls eine Resonanz in derselben Gegend besitzt, die mit der Streu- 
ung im Zustand L = T =1 destruktiv interferiert (vgl. hierfiir das Ende 
dieses Abschnitts). 

Der totale Wirkungsquerschnitt fiir die Streuung im Zustand L ist 
bekanntlich durch 


in2 
a J ve [SS = 
op = 40 (2L +4) Re Re 1+ ctg?d; (37) 
gegeben. Also fir L=1 unter Benutzung von (5b) und a, =a,m,, 
ty =1,™ 


4 


(38) 
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wobel x wie in (7) den Schwerpunktsimpuls bezogen auf m, bedeutet. 
In Fig. 10 haben wir of" bei Benutzung von (24) als Funktion von +2 
aufgetragen. Man sieht, da8 der Wirkungsquerschnitt in der Nahe von 
x? =k?/m?, ~ 2,4 eine starke Resonanz besitzt und anschlieBend monoton 
abfallt (asymptotisch wie 1/x2). 

Direkte Messungen der a--Streuung sind natiirlich nicht méglich. 
Man kann aber nach einem Vorschlag von CHEW und Low” den Streu- 
querschnitt an reellen Teilchen aus der Streuung an den entsprechenden 
virtuellen Teilchen extrapolieren, also die z-2-Streuung aus der 2-Meso- 
nen-Erzeugung durch 
z-Mesonen 7+N-—->WN’ 
+az+2’. Der Extra- re 
polationsvorgang erfor- (in 0%n') 
dert jedoch sehr hohe 
Genauigkeiten der ex- 
perimentellen Ausgangs- 
daten. Es sind deshalb 
bisher nur gréBenord- 
nungsmaBige Bestim- 
mungen von Mittelwer- 
ten médglich gewesen?!. Z) 2 (eae peo 70 72 
Dabeiergibt sicha,, ~ 2 


30 


20 


70 


Oa 


: ) ~26 2 : Fig. 10. Totaler Wirkungsquerschnitt ftir die Streuung eines 2*- 
bis 3 10 cm. mit Mesons an einem a -Meson als Funktion des Schwerpunktimpulses, 


einem Unsicherheitsfak- wobei nur die Streuung im Zustand L = T =1 beriicksichtigt wurde 
tor bis zu 10. Nach 
Fig. 10 ist unser Mittelwert tiber den betrachteten Bereich etwa 
6-10-26 cm?. In einer weiteren Arbeit ?* wird o,,, bei sehr hoher Energie 
bestimmt. Man erhdlt o,,,~1,5 bis 3-10-28 cm? bei x2 =h2/m? w 25. 
Aus (38) bekommt man dafiir o,, =2,4 - 10°-?° cm?, was gerade innerhalb 
des experimentellen Intervalles lhegt. Unsere Berechnung ist also mit 
dem gegenwartig vorhandenen (noch sehr sparlichen) Erfahrungsmate- 
rial vertraglich. Mehr la&t sich erst aussagen, wenn erheblich genauere 
Messungen vorliegen. 

Verschiedentlich wird die Masse des a-a-Resonanzzustandes abge- 
schatzt2) 23, die Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten 
liefert. Man erhalt dabei Werte zwischen 3 und 5m,, was mit unserem 


20 CHew, G.F., and F.E. Low: Phys. Rev. 113, 1640 (1959). 

21 BoNSIGNORI, F., e F. SELLERI: Nuovo Cim. 15, 465 (1960). — DERaDo, J.: 
Nuovo Cim. 15, 853 (1960). — Bonsrenort, F., V. BorTOLANI e A. STANGHELLINI: 
Nuovo Cim. 18, 1237 (1960). 

22 BLOKHINTSEV, D.J., u. W. Yune: Nuclear Phys. 22, 410 (1961). 

23 ApasHIAN, A., N.E. Booru and K.M. Crowe: Phys. Rev. Letters 5, 258 
(1960). — FRrEDLANDER, E.M., M. Marcu e M. SPIRCHEZ: Nuovo Cim. 18, 623 


(1960). 


a 
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Wert ebenfalls gut vertraglich ist. Aus den vorhandenen sparlichen und 
ungenauen Daten kénnen jedoch noch keine definitiven Schliisse fiir 
eine Resonanz der z-s-Wechselwirkung im Zustand L = T =1 im Gegen- 
satz zu einem konstanten o,,, gezogen werden™. 

Auch die statistische Theorie der Proton-Antiproton-Vernichtung 
stimmt befriedigend mit den (ebenfalls noch recht ungenauen) Experi- 
menten iiberein, wenn man eine starke Resonanz bei der a-a-Wechsel- 
wirkung im Zustand L =T =1 und einer Energie 4m, annimmt”. 

Die a-2-Wechselwirkung hat auch einen wesentlichen Einflu8 auf 
die z-Meson-Nukleon-Streuung. Eine Resonanz im Zustand L =T =1 
mit einer Resonanzenergie von etwa 3... 4m, scheint hier bei kleiner 
Energie eine viel zu groBe P,, ;-Amplitude zu geben, wenn die GroBe 
der Resonanz durch das anomale magnetische Vektormoment bestimmt 
wird?®, Dagegen 1aBt sich Ubereinstimmung mit einer resonanzartigen 
z-70-Wechselwirkung erreichen, wenn die Resonanzstelle erst bei héherer 
Energie liegt (~5m,) und fiir das anomale magnetische Moment eine 
subtrahierte Dispersionsbeziehung benutzt wird?’. Aber auch abgesehen 
davon hat man zu bedenken, daB die a-2-Wechselwirkung in Strenge 
wahrscheinlich komplizierter ist, als wir es hier zu betrachten brauchten. 
Fiir unsere Zwecke geniigte es, sich auf den 27-Zustand zu beschranken 


und aus den Experimenten zu schlieBen, daB z. B. 2 y 27 5 und GY (s) =» 
G> (s) fiir gentigend kleine s = — g?/m2. Die letzte Tatsache weist darauf 
hin, daB der 3z-Zustand wahrscheinlich eine Resonanz oder gar einen 
gebundenen Zustand mit T =0 und L =1 in derselben Gegend wie der 
2a-Zustand besitzt?8. Diese Resonanz wiirde ebenfalls einen wesent- 
lichen Beitrag zur 2-N-Streuung liefern. Wir kénnen deshalb auch aus 
der z-N-Streuung ebenso wie aus den iibrigen in diesem Abschnitt be- 
sprochenen Experimenten noch keine definitiven Schliisse fiir die Exi- 
stenz einer resonanzartigen z-s-Wechselwirkung im Zustand L =T =1 
ziehen, wenngleich die meisten Experimente eine solche Resonanz wahr- 
scheinlich machen. 


24 CARRUTHERS, P., and H.A. BeTHE: Phys. Rev. Letters 4, 536 (1960). — 
RUSHBROOKE, J.G., and D. Rapojicic: Phys. Rev. Letters 5, 567 (1960). — 
Munir, B.A., E. Pickup, D.K. Ropinson and E.O. SALant: Phys. Rev. Letters 6, 
192 (1961). 

25 CERULUS, F.: Nuovo Cim. 14, 827 (1959). 

26 FRAUTSCHI, S.C.: Phys. Rev. Letters 5, 159 (1960). 

2” Bowcook, J., W.N. CorrincHam e D. Lurt&: Nuovo Cim. 16, 918 (1960) 
19, 142 (1961). — Phys. Rev. Letters 5, 386 (1960). 

8 CHEW, G.F.: Phys. Rev. Letters 4, 142 (1960). 
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Uber die Unabhangigkeit der Sommerfeldschen 
Feinstrukturkonstanten vom Gravitationsfeld 
Von 

H. DEHNEN, H. HONL und K. WESTPFAHL 


(Eingegangen am 23. Juni 1961) 


Es wird gezeigt, da®B sich die Riemannsche Metrik der allgemeinen Relativitats- 
| theorie fiir rotationsfreie Systeme durch atomave Ma®stabe und Uhren realisieren 
| 1aBt und da die Sommerfeldsche Feinstrukturkonstante % vom Gravitationsfeld 


unabhdangig ist. 


Radioastronomische Untersuchungen! iiber die Rotverschiebung der 
21 cm-Strahlung der starken Radioquelle Cygnus A lassen vermuten, 


| dai die Sommerfeldsche Feinstrukturkonstante von Raum und Zeit und 


damit auch vom Gravitationsfeld unabhangig ist. Es soll im folgenden, 


Uhren ausmessen lasse, in unmittelbarem Zusammenhang steht. 


(bzw. Kosmos-Modelle) werden hiermit zunachst ausgeschlossen. 


im AnschluB an eine vorangehende Untersuchung der Verfasser?, gezeigt 
| werden, daB die Unabhangigkeit der Feinstrukturkonstanten vom 
metrischen Feld der allgemeinen Relativitatstheorie (G-Feld) mit der 
| grundsatzlichen Forderung, daB sich dieses durch atomare MaBstabe und 


diesem Sinne ist die erwahnte Unabhangigkeit eie direkte Folge der 
Riemannschen Metrik des Raum-Zeit-Kontinuums; sie gilt demgemaf 
| fiir jede metrische Theorie der Gravitation in Strenge, sofern Isotropie 
| des Raumes vorausgesetzt werden darf. Nicht-rotationsfreie Systeme 


Die folgenden Ausfiihrungen erganzen die a.a.O. gegebenen Dar- 


legungen in einigen wesentlichen Punkten. 


1. Voraussetzungen 


Zur Bequemlichkeit des Lesers seien hier die in der genannten Arbeit 


gemachten Annahmen (Axiome) nochmals zusammengestellt : 


4a. Gravitation beruht auf der Metrik des Raum-Zeit-Kontinuums. 


Das Linienelement soll (fiir rotationsfreie Systeme) in der Form 


dst=g.c?dt?—fdo* 


1[mzey, A.E., and E.F. McCrain: Astrophys. J. 123, 172 (1956); R. Min- 


KOWSKI u. O.C. Witson, ebenda S. 373. 


2 DEHNEN, H., H. HOnt u. K. WesTPFAHL: Ann. Phys., 7. F. 6, 370 (1960) ; 


im folgenden als a. a. O. zitiert. 
Z. Physik. Bd. 164 33 
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angesetzt werden, wobei / und g beliebige Raum-Zeitfunktionen sind 
und das raumliche Linienelement do? der Isotropie des Raumes Rech- 
nung tragt. 

Diese Annahme ist aber durch das weitere Postulat zu erganzen : 

1b. daB Zeitintervalle und réumliche Distanzen prinzipiell durch 
atomare Uhren und Mafstabe ausgemessen werden kénnen ; 

2. Giiltigkeit des Agquivalenzprinzips (Gleichheit der tragen und 
schweren Masse) ; 

3. die Annahme, da8 die Kopplungskonstante x zwischen den geome- 
trischen KriimmungsgréBen (R,,,) und dem Energie-Impulstensor (Z,,,) 
von den g,, (G-Feld) unabhangig ist. 

A. a. O. wurde gezeigt, daB sich auf Grund dieser Annahmen ein einfa- 
cher heuristischer Zugang zur Einsteinschen Gravitationstheorie bei schwa- 
chen Feldern gewinnen l48t (Effekte 1. und 2. Ordnung in y =— ®/c?, 
@® Newtonsches Potential). Annahme 2 hat bereits EINSTEIN als wich- 
tigster heuristischer Gesichtspunkt bei der Entwicklung der allgemeinen 
Relativitaétstheorie gedient. In gewisser Weise ist diese Voraussetzung 
ein Ersatz fiir die Feldgleichungen des Gravitationsfeldes. Die Annahme 3 
darf als fast selbstverstandlich im Rahmen einer rein metrischen Theorie 
angesehen werden. Im folgenden soll ausschlieBlich von der Annahme 1 
Gebrauch gemacht werden. 


2. Das Verhalten von MaBstaében, Uhren und Massen 
im Gravitationsfeld 
Allein schon auf Grund der Annahme 1a lassen sich streng giiltige 
Aussagen tiber das Verhalten von MaBstaben, Uhren (Zeitintervallen) und 
Massen im Gravitationsfeld gewinnen. Wir spezialisieren hierfiir das 
raumliche Linienelement do? in die beiden Formen: 


a) dotsdxt de tad xe (1a) 

b) do? = R?() [dy? + sin? y (dd? + sin?3 dq?)], (1b) 
welche beide der Forderung der raéumlichen Isotropie geniigen. Die An- 
nahme a) entspricht mit Riicksicht auf die Gestalt des Linienelements (1) 
der Anwesenheit von (statischen) Gravitationsfeldern bei (statischer) 
euklidischer Grundmetrik; entsprechend beschreibt b) die durch lokale 
Gravitationsfelder ,,gestérte“‘ Grundmetrik eines expandierenden Kugel- 
raumes (Friedmann-Lemaitresche Lésung der Feldgleichungen) *. Eine 


Voraussetzung iiber ,,schwache‘ oder ,,starke‘‘ Gravitationsfelder soll 
ausdriicklich nicht gemacht werden. 


. * Unser Ansatz (1) gestattet zwischen ,,Grundmetrik® und eigentlichem Gra- 
vitationsfeld, gekennzeichnet durch die Funktionen fund g, zu unterscheiden. Das 
G-Feld (Fiihrungsfeld) umfa®t nach der iiblichen Definition beides. 
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Aus der Isotropie von do? ergibt sich zuniichst, daB das Zustande- 
kommen der durch / modifizierten Grundmetrik so aufgefaBt werden 
kann, daB ein MaBstab, welcher bei Abwesenheit von Gravitationsfeldern 
(in hinreichend groBer Entfernung von gravitierenden Massen) die 
Lange / besitzt, im Gravitationsfeld eine (fiktive) * Veranderung seiner 
Lange gemaB 


1 
ibe = = 2 
Vi i 
erfahrt. Ganz ebenso kann der EinfluB der Gravitationsfelder auf die 
von atomaren Systemen ausgesandten Spektrallinien in dem Sinne be- 
schrieben werden, daB die Schwingungsdauer t einer Uhr (Atomuhr) eine 
(fiktive) Anderung entsprechend 
Te = (3) 
Vs 
erfahrt. Fiir die Lichtgeschwindigkeit im Gravitationsfeld ergibt sich 
aus (2) und (3) oder aus ds =0: 


% - GO. on 1S 
Cc =a \Ee. (4) 


Die Veranderung der Ruhmasse m, eines Probekérpers im Gravita- 
tionsfeld lat sich andererseits leicht aus dem als Hamilton-Prinzip auf- 
gefaBten Variationsprinzip 


ds 


6fds=6f[Ldt=0 mit La—meo—- (5) 
gemaB der allgemeinen (kanonischen) Impulsdefinition 
OL 
Pe=see (bh =1,2,3) (5a) 


ableiten. Wir wollen hierbei die speziellen raumlichen Linienelemente 
(1a) und (1b) gesondert betrachten: 


a) Bei Zugrundelegung des euklidischen Linienelements (1a) wird 


v _ \R+B+H 


C c 


1B =— myc? Ve — 7B? mit, p= 


x Die Bezeichnung ,,fiktive Veranderung’ kénnte insofern als nicht ganz 
passend erscheinen, als sich aus diesen Veranderungen ja tatsachlich beobachtbare 
Effekte ableiten lassen. Es soll damit nur der Gegensatz zu den ,,natiirlich gemes- 
senen‘‘ GréBen betont werden, womit Messungen ,,am gleichen Ort‘ und ,,zu glei- 
cher Zeit’ (hic et nunc) gemeint sind. Solche Messungen stellen fiir die klassische 
Physik kein grundsatzliches Problem dar (im Gegensatz zur Quantentheorie). 
Gem&B der Vorstellung fiktiver Veranderungen der Eichma®e (Langen- und Zeit- 
normal, Ruhmasse usw.) werden die Gravitationseffekte im Sinne eines bestimmten 
, Modells‘ gedeutet, siehe hierzu a.a. O. 

sel 
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und hieraus nach einfacher Rechnung mit Riicksicht auf (5a) und (4) 


. més U 
shail ca MLana NT ES rSek Gmc ©) 
und = ie Mo. (6’) 
& 


In (6’) kommt die (fiktive) Anderung mo der Ruhmasse m, des Probe- 
kérpers im Gravitationsfeld zum Ausdruck, in (6) auBerdem noch der 
Einflu8 der Geschwindigkeit auf die bewegte Masse m* *. 

b) Die entsprechende Uberlegung fiihrt im Falle des expandierenden 
Kugelraumes gemaf (1b) zunachst auf 


worin wir (wegen der vorausgesetzten Isotropie) ohne Minderung der 
Allgemeinheit do = R(t) dy, d? =dq =0 setzen diirfen. Daher wird der 
,,kanonische‘‘ Impuls 


ae == Mo LS — Mo ales : v, ) 
ox yee" \e-—fe? 
wenn v,=Ry die (beobachtbare) Geschwindigkeit der Masse (relativ 


zum ruhend angenommenen Substrat) und 6 =v,/c bedeutet. Fiir 6 =0 
wird 


Dd; =m Roy, (7a) 
fiir }=g =1 dagegen ue ‘ 
. ae -R =const. (7b) 
/4— B2 


(7b) zeigt, daB wir den ,,mechanischen‘‘ Impuls # durch p,/R zu defi- 
nieren haben; es gilt also fiir f=g—=1: pR =const.. Der Vergleich von 
(7a) und (7b) 1a8t demnmach erkennen, da die Ruhmasse im Gravita- 
tionsfeld gemaB 


modifiziert wird, also in genauer Ubereinstimmung mit (6’). 

* An den Ausdriicken (6) und (6’) fiir die Massenveranderung im Gravitations- 
feld wird besonders deutlich, da8 man den Gravitationseinflu®B und den Geschwin- 
digkeitseinflu8 auf das Massennormal (Ruhmasse my) grundsatzlich gleichartig zu 
bewerten hat. Es wird einmal die Tragheit von Massen an zwei verschiedenen 
Stellen des Koordinatenraumes (%;), das andere Mal an zwei Stellen des Geschwindig- 
keitsraumes (%;) untereinander in Beziehung gesetzt (fir 6=0 und B+ 0). 
Es bedeutet daher einen sachlich belanglosen Unterschied, ob man die Massen- 
verdnderung als ,,fiktiv‘‘ oder ,,effektiv‘‘ bezeichnen will. Siehe auch die voran- 
gehende FuBnote. 

3 Hont, H.: Ann. Phys., 6. F. 6, 169 (1949). 


Unabhangigkeit der Sommerfeldschen Feinstrukturkonstanten 487 


Bei dieser Uberlegung war die vorausgesetzte Isotropie von do? von 
ausschlaggebender Bedeutung. Man iibersieht leicht, da8 (6’) auch fiir 
einen expandierenden euklidischen oder hyperbolischen Raum Giiltigkeit 
besitzt *. 


3. Das Verhalten von h, e und « im Gravitationsfeld 


Unser weiteres Ziel ist: nachzuweisen, daB sich nunmehr aus unserem 
Postulat (1b) notwendig ergibt, daB sowohl die Plancksche Konstante h 
als auch die Feinstrukturkonstante « =e?/hc vom Gravitationsfeld giinzlich 
unabhangig ist. 

a) Plancksches Wirkungsquantum h. Die Unabhangigkeit von h vom 
Gravitationsfeld ergibt sich sofort aus dem Ausdruck fiir die Compton- 
Wellenlange A =h/m,c. Da nach (2), (4) und (6’) das Produkt A* m# c* = 
Am, c ist (die Funktionen f und g fallen in diesem Produkt vollstandig 
heraus), so muB h* =h sein**. 

* Es moége noch darauf hingewiesen werden, daB das Linienelement fiir den 


expandierenden Friedmann-Kosmos mit konstantey positiver Kriimmung (Kugel- 


raum) 
ds* = c? di? — R?(t) [dy? + sin®y (a8? + sin? dy?) ] 


aus dem Linienelement (1), (1a): 
ds* = g-c? di? — f (dx? + dx + d x2) 


vermoge der Substitution 


7 SI COS Ap — GSI Sing) 4, —1COS0: 
mit 
+ cosy 
Y= 2a — “s 
siny 


(a konstante Lange) hervorgeht, wenn man 
R?(t)/a? 
[1 + (r/2a)?}?” 


setzt. Beschranken wir uns auf die Umgebung der Stelle r= 0 (y=0 bzw. y= 2), 


a 


so wird naherungsweise {= R?/a?. Hieraus ergibt sich nach (2), (3) und (4) 


f geet 


ee a a eee 
ee i R 

Hiernach kommt die Expansion des Universums durch eine fiktive ,,Schrump- 
fung’‘ der elementaren MaBstabe (Atome) und der Lichtgeschwindigkeit (bei Er- 
haltung des Zeitablaufes) zustande. Diese Auffassung ist zwar in sich konsequent, 
aber fiir physikalische Diskussionen sicher nicht zweckmaBig. Es ist viel natir- 
licher, die Expansion des Universums durch eine geeignete Grundmetrik zu be- 
schreiben, wie wir es im Text getan haben. 

** Die Invarianz h* = h wurde (neben x* =x, Annahme 3) bei der heuristischen 
Begriindung der Einsteinschen Gravitationstheorie a. a. O. als wesentliches Fun- 


dament benutzt; sie ergibt sich hier als eine notwendige Folge von 1a und 1b. 
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Die Méglichkeit, den Drehimpuls J entsprechend J =7h zu quanti- 
sieren, beruht auf dem dimensionell gleichartigen Verhalten von / 
und fi. Hieraus folgt unmittelbar, daB ein quantenmechanisches System 
mit quantisiertem Drehimpuls auch dann noch quantisiert bleibt, wenn 
man es (adiabatisch) von einem Ort im G-Feld nach einem anderen Orte 
bewegt. Der Erhaltungssatz fiir den Drehimpuls selbst folgt anderer- 
seits, wie bekannt?, allein schon aus der Isotropie des Raumes. 


b) Elementarladung e. Das Verhalten von e ergibt sich sehr einfach 
aus dem Elektronenradius* a,—e?/m,c®. Es folgt hieraus, daB sich 
e? wie (a,myc) +c, d.h. wie c verhalten muB. Somit wird nach (4): 


eet Ale (8) 
c f 


Mit Riicksicht auf (6), (6’) 148t sich hiernach auch das Verhalten der 
spezifischen Ladung angeben. Es ergibt sich 


( ot = bey \1—f pre. = (Sa) 


mM 


Hierin sind insbesondere die Falle 8 =0 und f=g=1 als Sonderfalle 
enthalten. 


c) Feinstrukturkonstante a. SchlieBlich ist zu priifen, ob sich « =e?/he 
als unabhangig vom Gravitationsfeld ergibt. Dies ist in der Tat der Fall, 
da sich f als unabhangig vom G-Feld erweist und sich nach (8) e? gerade 
wire ¢ vethalt, Daher ist «* =a **. 


Dieses Ergebnis ist von prinzipieller Bedeutung, da es die empirische 
Grundlage fiir die widerspruchsfreie Realisierung einer Metrik mittels 
Elementaruhren und elementaren (atomaren) MaSstaben bildet. Ware 
namlich « vom G-Feld abhangig, so ware auch die Metrik davon ab- 
hangig, welche speziellen MaBstabe und Uhren zur Ausmessung des 
metrischen Feldes benutzt werden. Damit entfiele aber der Begriff 


* Es ist zu beachten, daB der Elektronenradius a, durch den physikalisch 
meBbaren Streuquerschnitt fiir die Streuung von Photonen an Elektronen (unab- 
hangig von jeder modellmaBigen Vorstellung) definiert werden kann. Die Wahl des 
Elektronenradius ist im tibrigen willkiirlich. Dasselbe Resultat wie im Text ergibt 
sich aus jeder universellen Konstanten (z. B. der Rydberg-Frequenz R = 22? mye*/h), 
in welcher e? neben Potenzen von c, h und mM, auitritt. 

** Da®B « auch von der Grundmetrik unabhangig ist, also auch von der Expansion 
des Universums, folgt bei unserer Uberlegung einfach daraus, daS$ in diesem Falle 
f=g=1 zu setzen ist, d.h. MaBstabe, Uhren und Massen raumlich und zeitlich 
konstant sind. 


* NoETHER, E.: Invariante Variationsprobleme, Géttinger Nachrichten 1918, 
SB tte 
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einer wniversalen Metrik, wie er die Grundlage der allgemeinen Rela- 
tivitatstheorie bildet*. Erst damit ist der Beweis der inneren Wider- 
spruchsfretheit unserer Voraussetzungen erbracht. 

Nach unseren Darlegungen kann der Zahlenwert der Feinstruktur- 
konstanten weder durch die Expansion des Universums noch durch 
lokale (statische) Gravitationsfelder beeinfluBt werden. Hieraus folgt, 
da8 eine extragalaktische optische Lichtquelle und eine gleichartig 
bewegte Radioquelle bei gleicher Entfernung dieselbe relative Rotver- 
schiebung zeigen muB, da das Verhiltnis der von den Quellen emittierten 
Wellenlangen allein durch die Feinstrukturkonstante bestimmt ist 
(Rydberg-Frequenz: Hyperfeinstrukturfrequenz ~ 1: «?). Dieses theo- 
retische Ergebnis kann durch Untersuchung der Rotverschiebung extra- 
galaktischer Radioquellen mit groBer Genauigkeit gepriift werden**. 


* Siehe hierzu a. a. O., insbesondere Abschnitt 2. 

xx Die Beobachtungen ergeben (s. FuBnote 1 auf S. 483), daB innerhalb 700: 10% 
Jahren keine merkliche Veranderung der Feinstrukturkonstanten stattgefunden 
haben kann. Man vergleiche hierzu jedoch die Kritik von R.D. Davies und 
R.C. Jenisson [Nature, Lond. 184, 803 (1959)}, wonach A.E. LitreEy und 
E.F.McCrain ibre MeBgenauigkeit iberschatzt haben. Nicht zu _beseitigende 
Unterschiede der relativen Wellenlangenanderung k6nnen ihren Ursprung in reellen 
Geschwindigkeitsdifferenzen der Quellen (von einigen hundert km/sec) haben, die 
zu einem zusatzlichen Doppler-Effekt AnlaB geben. 


Zeitschrift fiir Physik 164, 490—492 (1961) 


Aus dem Werkstoffinstitut der Kernforschungsanlage Jiilich 


Die elastische Instabilitat 
einer rein-harmonischen Kristalltheorie 
Von 
WOLFGANG LupwIc* 
(Eingegangen am 18. Juli 1961) 


It is shown, that, because of the rotational invariance of the potential energy, a 
purely-harmonic theory leads to an elastically isotropic, but unstable crystal. 


In einer friiheren Arbeit! (im folgenden mit I bezeichnet) wurden 
aus der Invarianz der potentiellen Energie eines Kristalls gegenitiber 
Drehungen gewisse Bedingungen fiir die Kopplungsparameter (K. P.) 
hergeleitet. Mit Hilfe dieser Rotationsbedingungen soll gezeigt werden, 
daB8 das Vorhandensein anharmonischer Terme (K.P. 3. Ordnung und 
hdhere) fiir die elastische Stabilitat von Kristallen notwendig ist. 

Die K.P. sind durch Entwicklung der potentiellen Energie nach 
kleinen Auslenkungen q"} aus mittleren Lagen t™ definiert **: 

P= FDOT FLD OM GM" LED OP GMT P+ (1) 

mm min mnp 

i a7 v7 k 
Die Rotationsbedingungen verkniipfen die K.P. »-ter Ordnung mit 
denen (vy +1)-ter Ordnung und besagen fiir y =0, 1, 2, daB die GréBen 


DOUG, VOVAT+ Oa: (2a, b) 
DOU ene oye Oia a (2¢) 


nt 


symmetrisch in 7 und k sein miissen. Aus diesen Bedingungen lassen 
sich fiir endliche Kristalle die sog. Kun-Huang-Bedingungen? ableiten, 
fiir unendliche Kristalle folgen sie daraus durch Extrapolation (I. 4. 11 b). 


Fir eine rein-harmomsche Theorie (alle K.P. 3. Ordnung ©"? und 
hdhere verschwinden) folgt nun aus (2c) 


DT Onr + DFT Oj, = OTR Oj, + DEY 4; ;. (3) 
* Adresse: Aachen, Muffeter Weg 3. 
** Fir Abkiirzungen und Symbole vgl. man I. 
} LEIBFRIED, G., u. W. Lupwia: Z. Physik 160, 80 (1960). Zu denselben Er- 
gebnissen kommt L.T. Hepin: Arkiv Fysik 18, 369 (1960). 
# Huane, K.: Proc. Roy. Soc. Lond. A 203, 178 (1950). 
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Diese Beziehung 1a48t sich nur mit 
pp" ; —s g nN 0; (4) 


erfiillen. Der Kun-Huang-Tensor (I. 4. 10) wird damit 


A 


4 Fr 
Cini = — Saye DIP XR? 85 = Our ip. (5) 
i) 


Die Kun-Huang-Bedingung? (I. 4.11b) lautet dann mit den Span- 
nungen (I. 4. 7) C,,;= > y Orxt 
ml 
(Ons ny) On = (07 = Can (6) 
was wiederum nur fiir 


Onr— Cyr = % Og) (7) 
erfiillt ist. 


Fiir die elastischen Konstanten (I. 3. 8a) resultiert 


Cin, 51 = 0 (0;; 04) + Oy; O;7 — 954 9,1) 5 (8a) 


oder speziell in der Voigtschen Indizierung (1k =11, 22, 33, 23, 31,12 
aK =1, 25 35 4, Sy 6) 


Gil Say ey eee 
Cyto Go ain a ea OSs (8b) 


Caa = C55 = 66 —%, 
alle anderen c, , =0. 
Diese Beziehungen besagen elastische Isotropie mit dem Schubmodul 
Cyq = 3 (C11 — C19) = % (9a) 
und dem Kompressionsmodul 
K = 3 (G1 + 2%) =— 5a. (9b) 


(Die Laméschen Konstanten sind A=—a, u=a.) Gln. (9) bedeuten 
jedoch elastische Instabilitat, da entweder 


Cyag< 0 und ila | 
oder (10) 


G40) und Keo] 


ist. Die Stabilitatsbedingung®? fiir ein elastisches Medium verlangt aber, 
daB cy,>0 und K>0 sind. 


3 Born, M.: Proc. Cambridge Phil. Soc. 36, 160 (1940). 


4902 W.Lupwic: Elastische Instabilitat einer rein-harmonischen Kristalltheorie 


Ein vein-harmonisches Modell liefert also einen elastisch-zsotropen, 
aber instabilen Kristall. Fiir die elastische Stabilitat sind anharmonische 
Terme in der potentiellen Energie (1) notwendig. 

Hiernach sieht es zunachst so aus, als ob die iibliche harmonische 
Theorie nicht brauchbar ware. Das ist jedoch nicht der Fall. Man kann 
in guter Naherung die Rotationsbedingung (2c) vernachlassigen, wenn 
man eine harmonische Theorie aufbaut, denn die durch (2c) geforderte 
, notwendige‘‘ Anharmonizitat liefert Effekte, die fast immer um eine 
GréBenordnung kleiner sind als die ,,echten anharmonischen Effekte‘*?. 

Aus der Notwendigkeit anharmonischer Terme laBt sich eine quali- 
tative Aussage iiber die GréBenordnung elastischer Konstanten dritter 
Ordnung C ableiten. Der ,,notwendige“ Term > OV"? XY in 

nm 


ik,jl,rs 


(2c) mu8 von der GréBenordnung der K.P. 2. Ordnung sein. Hieraus 
folgt unmittelbar, daB wenigstens eines der C;, ;,,,, die nach (I. 3. 5b) 
und (I. 3. 8b) aus den K.P. 3. Ordnung berechnet werden kénnen, dem 
Betrage nach etwa gleich den elastischen Konstanten 2. Ordnung 
C;,,;; st. Da die ,,echte“ Anharmonizitat jedoch im allgemeinen um 
einen Faktor 10 gréBer ist als die durch die Stabilitat geforderte ,,not- 
wendige’’ Anharmonizitat (vgl. *), sollten auch wenigstens einige C;, ;1,. 
dem Betrage nach gréBer sein als die C;, ;,. Wo Messungen dariiber 
vorliegen, ist das auch erfiillt. Eine Entwicklung der elastischen Energie- 
dichte nach Verzerrungen wie in (I. 5. 4) ist natiirlich dann immer noch 
sinnvoll, wenn nur die Verzerrungen geniigend klein sind. 

Die vorstehenden Betrachtungen gelten wie in I fiir parameter- 
freie Gitter, bei denen sich die Atome als Massenpunkte behandeln 
lassen. Man darf aber erwarten, da fiir nicht-primitive Gitter ahnliche 
Aussagen méglich sind. 


4 LEIBFRIED, G., u. W. Lupwic: Theory of Anharmonic Effects in Crystals. In: 
Solid State Physics, Bd. 12. S.275, 1961. 


Zeitschrift fiir Physik 164, 493—506 (1961) 


Aus dem Institut fiir theoretische Physik der Universitat Oslo 


Zur praktischen Lésung 
der relativistischen Einelektronengleichung. II* 


Von 
Eat A. HYLLERAAS 
(Eingegangen am 9. Juni 1961) 


Es werden zur Darstellung der radialen Komponenten der Wellenfunktion des 
Kepler-Problems ausschlieBlich solche Laguerre-Polynome oder konfluent hyper- 
geometrische Reihen benutzt, die direkt in die nicht-relativistischen Eigenfunktionen 
iibergehen. Die Normierung der Wellenfunktionen geschlossener Zustande wird 
vollzogen, und die Wellenfunktionen der offenen Zustande werden angegeben. Im 
kraftefreien Fall werden Lésungen aus einer einkomponentigen Funktion mittels 
eines Matrizenoperators erzeugt und schlieBlich werden ebene Wellen in vier- 
komponentige Kugelwellen umwandelt, die einzeln Lésungen der kraftefreien 
Wellengleichung sind. 


1. Diskrete Zustande im Coulomb-Feld 
a) Die Wellengleichung 


Um die Schreibweise zu vereinfachen werden 6fters eine oder mehrere 
der gréBeren ¢, h, m,, c gleich 1 gesetzt. Das wollen wir hier vermeiden. 
Um das Hinschreiben von f# usw. nicht unnotig wiederholen zu miissen, 
definieren wir aber Impulsoperatoren etwas anders, der Vertauschungs- 
relation $g—qp =-—1 entsprechend, so daB die Dimension von f die 
einer reziproken Lange ist. Die Wellengleichung schreibt sich dann beim 
Potential VY = — Ze47 


(bo.+ ~~ —Bp.)p =opy, | 


\ ] (1) 
p= =i, *NepPa= Mec, oy hep eae, 1 we Se? he. | 

Man beachte die Definition von f, und fy, die bei manchen Autoren die 
umgekehrte ist, weil (p, 79) ja ein Vierervektor ist. Hier ist die Be- 
zeichnung mit Riicksicht auf B =a, so gewahlt, daB das letzte Glied 
in der Energiefunktion «, f, lautet. 

* Das Problem ist in einer friiheren Abhandlung [E. A. HyLieraas, Z. Physik 
140, 626 (1955)] besprochen, doch war damals die Separation der groBen und 
kleinen Komponenten die Hauptsache. Die Abbandlung bedarf auch in verschiede- 
nen Richtungen einer Erganzung, besonders in der eindeutigen Auswahl von Hilfs- 
funktionen. 
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Eine geschmeidigere Form der Gleichung erster Ordnung ist erhalt- 
lich, wenn man rechterhand 


ap=4,(7p,116m), mM=rxp, 
(1a) 


Oj he = 705, USWi pp —— Fe t= Tea, T=, 


P| 


einfiihrt, doch werden wir von der Gleichung erster Ordnung auch in 
der Form (1a) wenig Gebrauch machen. 

Der Ubergang von (1) zur Gleichung zweiter Ordnung wird durch 
den Operator £,+8,+Z/r vermittelt. Es entsteht 


2 
{(t0+ 4) — pi—p* + aly =o. (2) 
Eine nochmalige Anwendung desselben Operators ergibt 
2 Wh ae 
{(b0+Bb.+~)[(po +) —#i— p>] 4%) rp—em)}y=0. 6) 


Die letzte Gleichung ist besonders interessant, weil in ihr die Verbindung 
zwischen den groBen (y,, ya) und den kleinen (y,, y,) Komponenten der 
Wellenfunktion gebrochen ist. Sie enthalt implizite die Differential- 
gleichungen zweiter Ordnung der Radialkomponenten ace Wellen- 


1aZ 


funktion, die wir mit R und R bezeichnen wollen. 


b) Spinfunktionen 
Die wohlbekannten winkelabhangigen Wellenfunktionen des Spins 
und des Impulsmomentes seien hier schnell erledigt. Die beiden Be- 
wegungskonstanten neben der Energie sind 


M=m-+ $e und x=(om-+1)B. (4) 
Wir setzen 
M,=m,=m+ 3, “=k. (5) 
Wegen 
M?+4=m?4+ om4+i1 =k? =x? (6) 


brauchen wir keine andere gequantelte Gréfen als m,; und x, wohl aber 
die Gleichungen 


n= Bx, ©om =Bxo 4, (7) 


Wir schreiben nun die Lésung unserer Wellengleichungen in der 
leicht verstandlichen Form, 


yp ={R®, RD}, 
conk gene (8) 
PD = {Q,, P,}, P ={G,, @,\, 
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und weiter zur Verkiirzung 

Yi Be cos0) 2”, (9) 
Es sei x =k =1+ 14. Dann liest man aus den ersten Gln. (5) und (7) die 
Form der ®-Funktionen ab. Die letzte Gl. (4) oder (7) liefert die rela- 
tiven GréBen ihrer Koeffizienten. Es ergibt sich 


D, = (J Stes m) Ae. @, ee. Vio | 


a 10 
P= (4A —m) VE, , _ prt J ow 


Wir fiigen sofort hinzu die Normierungsintegrale 


Nog = i (Di + @ )sinddddp = 4n "Ems x 
= A (Di + D3) sind dd dp =N,,. 
Der Fall x =—k entspricht nach Gl. (7) genau einem Vorzeichen- 


wechseln der Matrix 8, was wieder ganz einfach eine Vertauschung von 
® und © bedeutet. 
Wir betrachten schheBlich den Matrixoperator 


a, =%,sindcosp +a,sindsing + a, cos? 


fe i A 2 -( cos # ies (12) 


CuO sinde'? —cost 


wobei also o, eine zweidimensionale und «, eine vierdimensionale Matrix 
darstellen. Mittels der Hilfsgleichungen 


cos? Bim) — pet) = (+1 —m) BY, as 
Bert) — cosP@BOrY) = (+1 +m) B™ 
leitet man leicht die Beziehungen ab, 
@, =sinbe'? &, —cosd ®,, | 
(14) 


@, =sind e'? O, —cosd ®,. | 
Das sind die zweite und vierte Komponentengleichungen der Relation 
a, {P, B} = {P, Dj. (15) 


Der Operator «, hat also den Effekt, die radialen Komponenten R 
und R zu vertauschen, ® und @ aber ungedndert zu lassen. Unsere 
Gln. (1) bis (3) diirfen wir daher auch als Gleichungen einer zweikompo- 
nentigen Wellenfunktion y = {R, R} auffassen, mit der Bedeutung 


a, {R, R} ={R,R}, B{R, RY ={R, -R}, (16) 


der Matrixoperatoren « und f. 
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c) Radiale Eigenfunktionen und F einstrukturformel 
Wir fithren nun die bequemere neue Koordinate 
x =2r (pi — Po)? = 2r (me ct — E*)*/hie 


ein zusammen mit den Verktirzungen 


ok os aZE ' tue aZ (m ct — E2)? (17) 
(m3 ct — 2)! Bmwc + 2 
e ist also zweideutig und gehorcht der quadratischen Gleichung, 
oF + 2n* ¢ = 0723, (18) 
mit den beiden Lésungen 


2— {| = n* + |/n*2 4 a2Z2, (18a) 


Das entspricht den beiden Werten 8 = +1, und die beiden « gelten also 
fiir groBe und kleine Komponenten, beziehungsweise. Unter ¢ werden 
wir im folgenden e¢, verstehen. 
Die Gln. (2) und (3) schreiben sich nun 
72 


a a A x2 
{x Ae ag —A(A— 0) ~~ +ntaly =). 
Ae = kh*— 0724, AO = pe vasa, 


(19) 


ay d ; 42 
OF ton + Bx BH tal + | 3 


2€ 


[241 —pdje =o. | 


Betrachten wir zunachst die erstere. Es kommutiert ja der Operator 
x mit ap, deswegen auch mit ar und «,. Wegen des Faktors f sind Bx 
und «, antikommutativ. Daraus folgt die sehr niitzliche Gleichung 


O=1. (21) 
Wenden wir nun die Operatoren 6 +1 an (49) an, und schreiben wir 
(6+1)p=C.R,, (8—1)p=CRy, (22) 


so ergeben sich die beiden Gleichungen 


Wir setzen 


Lésung der relativistischen Einelektronengleichung. II 497 


wobei n eine ganzzablige radiale Quantenzahl ist. Aus der ersten Gl. (17) 
ergibt sich dann die Feinstrukturformel. 

Weiter diirfen wir die relativen GréBen von R, und R, durch die 
Gleichungen erster Ordnung definieren, 


(be L 1—+4 re =| R=— Le Ry, | 


ax x aes) ah ° 
d 4—j) n* A+ n* (25) 
(+44 )r,=—+ eos 

dz & 2A) 2h 


weil sie durch Elimination von R, oder R, in (23) tibergehen. Wie leicht 
ersichtlich ist, haben dann die héchsten Potenzen e~ x”*-1 der beiden 
Funktionen dieselben Koeffizienten. Mit der Definition, 


Ssa(ed = 5 (PTE), (26) 
der Laguerre-Polynome kénnen wir sie hinschreiben als 
Rye ein), Re=— eA L(x). (27) 
Wir schreiben zundchst, 
R=c,R,+¢,R,, R=t,R,+2,R. (28) 
Mit Hilfe der Gin. (22) und der Matrizengleichung, 


ae Zzth taZ 
2(6-£1) =( tak Se | (29) 
taZ —(x- Aj} 
erhalten wir miihelos, 
Oe Oe ee (30) 
& .#+2* —— % 


Es bleibt nur iibrig das Verh4ltnis c,/c, zu bestimmen. Fiir diesen 
Zweck ist Gl. (20) die geeignetste. Mit dem ersten Ansatz (28) und B =1 
erhalten wir unter Beriicksichtigung von (25), 


(2—A) GR, + (4 +4) eR, + 
: 2é d ; eed a[ a ——_ -- 4)| R 
$28 fle st 2)| Rs + |x z + (1 +A) coRy 
={(z—1—en*|1) 4 —e(1 +n*)/2- co} Ry + 
+ {2 +4 + en*|2) c,—e(4—n*)/A- cy} Rp =0. 


(34) 


Das ergibt zwei Werte von c,/c,, die aber wegen (18) gleich sind. Man 
findet : 
2 ee Bd . (32) 
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und wir nehmen die sowohl fiir x =k als x = —k giiltige Form, 
War = 8 b= = & 
R Ww 2} Ry 2) Rk, , (33) 
die im nicht-relativistischen Fall «Z—+0 fir x =+hk in R=R, und 


R=, bzw. ubergeben. 
Die Koeffizienten ¢,, ©, von (28) sind durch (30) gegeben. Es empfiehit 

sich aber das Verhaltnis dieser Koeffizienten mit Hilfe von (32) zu be- 

rechnen. Dadurch ergibt sich, 

w+tA oy a2 Z2 — (¢ FA) ey) Amt by 


Ci 
a ae a2Z2 — (x — A) & Au — & 


|v 


(34) 


indem wir wegen (18) «?Z? = — €,€) gesetzt haben. (32) und (34) kénnen 
jetzt als Spezialfalle der allgemeineren Gleichung 


nit | = ates (35) 


Co/Cy A+ Bu—e 
angesehen werden, indem man fiir die groSen Komponenten fp =1, 
€ =e, und fiir die kleinen 8 = —1, ¢ =e, wahlt. 

d) Das radiale Normierungsintegral 


Wir haben die beiden gleich groBe Normierungsintegrale (11) der 
Winkeleigenfunktionen groBer und kleiner Komponenten schon abge- 
leitet. Wir gehen nun zu dem radialen Normierungsintegral, 


Np = f {R?+|R)} x2dx =N +N, (36) 
0 
liber, und benutzen als HilfsgréBen 
Ny =i Ri nd K, ING Sat aR xa x, Na SERS Kr aK. (37) 
0 0 0 


Durch elementare Rechnungen erhalt man 


= NEA Nees Sr (6s) 


Ae (n* — A)!’ n* 


Nyce is ON, 
Mit Hilfe von (18), oder anders geschrieben, 


2Een* =x? — 22 — ¢@?, (39) 
ergibt sich 
n* x? — ,2— 2 n* 


are ae GE Ae) a er ee) (6 AAR aioe A= a)” (40) 
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und beim Einsetzen von (33) in (36), 


Ae (41) 
Ota? ean 27 Mel? + 2? — 2?) 
l [ (x é) I, (x ate e)? SHV 
Hinsichtlich N bemerken wir, da 
Ce 2A a2Z2 a2Z2 2h 
1 = — x 
(% + A)? x+A? (% + A) (x — A) A (x — A)? Bes aa (42) 
Man findet nun unschwer, 
haan, Vs 42 — 72 — 2 { e2 ot e2 
sae aeale (x + ©)? — 22 x2 — 22 “2 — 72? (43) 
und schlieBlich, 
xe Ba Des WN (te? =P)? 
N, = 12 
a Ge eran] Pe dhe ea 
Durch Elimination von /? nach (39) ergibt sich die Schlu8formel 
rT (n* + e)? 
Nr we (n* + +x) (n* +4.) (45) 
Wegen x =A +0 («?Z?) und ¢ =O («?Z?) ist 
Ni, aS 
Ne fe +O(a?Z?), bzw. fir x=-+k, (46) 
22 


d.h., als «Z->+0, bekommen wir die Normierungsintegrale der nicht- 
relativistischen Funktionen mit Azimutalquantenzahlen / und /+1, 
wenn k =/-+1. 

Wegen der sehr verschiedenen Ausdrucksweise ist es nicht ganz 
tiberfliissig, das obige Np mit anderswo angegebenen Integralen zu iden- 
fiizieren*. 

Wenn man von dem unmittelbaren 7-Raum zu unserem transfor- 
mierten x-Raum tibergeht, kann man die Sommerfeldsche Formel schon 
etwas verkiirzen, zu 


(UA Np eA ANG n* me c4 (47) 


=y 
Oe (n* + A)! (me@+E)E’ 


in unserer Schreibweise. 
Aus einer Formel (Ref. 1) S. 289 erkennt man, daB 


vee n* + A Byars (48) 


n*¥t+e—x n*¥ — jf 


1 Siehe z.B. A. SOMMERFELD: Atombau und Spektrallinien, Bd. IT, S. 760. 
Z. Physik. Bd. 164 34 
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Weiter ist der Anfangsterm seiner R-Funktion (R, genannt), namlich 


aes pe € ; 
n* +e—k 
mit unserem 
(A+ A—s)(n*+A—1)! p42 yi-1 
(n* — A)! (2A)! 


zu vergleichen. 
Beim Multiplizieren von (47) mit dem Quadrat des Verhdltnisses 
ergibt sich 
N. n* +e—k 2n* me c* 
INR 


peas (n* +A) (n*—A) (mce+E\E (49) 


Der erste Bruch kann wegen (48) durch 1/(m* +¢-+%) ersetzt werden. 
Mit Hilfe der Identitaten 


2E Xe 1 n*2 me cA 


n* (Mm, c2 + E) o2Z2  n* 4+ 6/2’ Be 


=n*2492Z2— (n*+¢)2, (50) 
vollzieht sich nun die Identifizierung mit (45). 


2. Die Eigenfunktionen des kontinuierlichen Energiespektrums 
a) Die Funktionen R, und R, als konfluent hypergeometrische Funktionen 


Wir erinnern an die konfluent hypergeometrische Reihe 


P 2 
Ace : 2 aa sa (1) 


und ihre Differentialgleichung 


a ad 
{# ae (b — x) ay — a} F(a, 0,0) = OL (2) 
Wir schreiben, 
0A a lee Ree ee (3) 
und erhalten fiir 1, und L, die konfluent hypergeometrischen Gleichungen 
a d 


(4) 


d2 
{x va + (24+2—2) . ay oy pig 0. 


Im Falle offener Zustande wird n* imaginar, und es gibt keine héch- 
sten Potenzen der Reihen zu vergleichen. Statt dessen vergleichen wir 
die niedrigsten Potenzen, 


= ==, Wenn 40 (5) 
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Mit einer anderen Normierung schreiben wir jetzt, 


Pee A nee ae) | 
(A+ n*)e—8* xh - (6) 
R, ICT Sere Goa lant ewe e || 


b) Formale Lésungen wenn E> mjc? 


Formale Lésungen sind aus den obigen Lésungen erhaltlich. Zunichst 
mu man sich aber fiir das eine odere andere Vorzeichen der Quadrat- 
wurzel in (1.17) entscheiden. Schreiben wir 


(m8 ct — E28 = — i(E®— mbct)h (7) 
und nehmen wir dementsprechend als neue Variable, 
x! = 27 (E2?— moc\3ch, (8) 
und als neue HilfsgréBen 


aZ E ,  aZ(E2 — m3cs)4 
— = Si E 
(E2 — m3 c4)3 pmyc+E 4 


(9) 


so hat man die fritheren Variablen und HilfsgréBen folgendermaBen 
durch neue zu ersetzen, 


ee, ea IN a eae aie" (10) 
Es wird 
y={R®, RO), 
(11) 


APP te vo Ate a 
R=- a ve R,( 1x’) or = Ro ( LX.) 
wahrend R wie frither erhalten wird durch Multiplikation der beiden 
Koeffizienten mit 7¢Z/(% +A) und taZ/(x— A), bzw. 


c) Aus- und einlaufende Wellen 


Eine andere anscheinend verschiedene Loésung erhielte man beim 
Ersetzen von 7 durch —z7. Die beiden Lésungen sind aber regular in 
x’ =0 und deswegen identisch bis auf einen komplexen, numerischen 
Faktor. Die beiden Funktionen R kénnen natiirlich durch eine einzige 
reelle Funktion ausgedriickt werden. 

Diese Funktion hat wie gewohnlich fiir x’ > oo, y->oo asymptotische 
Formen, die ein- und auslaufende Kugelwellen darstellen, und die vom 
physikalischen Gesichtspunkte aus interessanter sind als die obigen 
Ausdriicke, die nur im Gebiet «0 iibersichtlich sind. 

Falls es sich um begrenzte Coulomb-Felder handelt, wie im Innern 
eines durch Elektronen abgeschirmten Atoms, wird die Sachlage anders. 

34* 
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Dann wird man im 4uBeren Gebiet lieber fiir die Wellenfunktionen der 
feldfreien Dirac-Gleichung Gebrauch haben, indem man sie im Uber- 
gangsgebiet méglichst gut mit den Lésungen des inneren Coulomb- 
Feldes zusammenkniiptt. 

Wir lassen daher die erwahnten asymptotischen Darstellungen bei 
Seite und erwahnen kurz die Darstellung von freien Wellen. 


3. Lésung der kraftefreien Gleichung 
in Cartesischen und polaren Koordinaten 


a) Konstruktion von vierkomponentigen freven Wellen 
Die feldfreie Wellengleichung lautet in unserer Schreibweise, 


(ap + Bps— po) p =0. (1) 


Statt der vollen vierkomponentigen Form wollen wir die etwas ver- 
kiirzte Form benutzen, 


Dy =0, p= ("oh op ‘ op =| Pp: ic: (2) 


op ae (Py + Po yop ss tpy =; 
Wir fiihren einen anderen Operator ein, 
1 ed NE 
Di = op i ane, a (3) 
bo + by : 
und stellen die wichtige Matrizengleichung fest, 
DD =, (4) 


Jede der Komponenten von y = {y,, Po, Y3, Ya} muB der Gleichung 


Ooh 2 = 0, Re oa (5) 
gehorchen. 


Nehmen wir nun eine Wellenfunktion, die zwar (5), aber nicht (1) 
oder (2) befriedigt, sagen wir, 


Hz dP% 0; 0,0}; (6) 
so folgt aus (4), daB : 
= D'P ={h,0, Pe wy Pat iby wh 
Uae Cie aap taeig ra ene (7) 


auch eine Lésung von (4) und (2) ist. 


Man sieht leicht ein, daB dies fiir jede ein- oder vierkomponentige 
Form von (6) gilt. 
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b) Ebene und sphirische Wellen 


Wenn wir oben in (6) und (7) die Funktion Y in Form einer ebenen 
Welle ansetzen, sagen wir in der z-Richtung, 


WU e! he (8) 
erhalten wir die Lésung, 
Ss iyr 6) mie 0} 
eee enn ”) 


wobei die dritte Komponente selbst eine ebene Welle ist. In ahnlicher 
Weise finden wir 


Pe Oa 010% i 
—fo Wo VEE a 
Y \ , , , So 


In beiden Fallen (9) und (10) ist m,=0, deswegen o, =-+1 bzw. Die 
Wellen sind also gequantelt in bezug auf die z-Komponente des Elek- 
tronenspins. Sie stellen ein positiv und ein negativ polarisiertes Elektron 
dar in bezug auf die Bewegungsrichtung. Die Ansatze Y = {0, 0, Y, 0} 
und ¥ = {0, 0, 0, ¥} wiederholen nur die obigen Lésungen. Die GréBe 
x =(om +1)£ ist nicht gequantelt. 


Da die einzige Forderung an die Funktion Y,, die wir zu stellen haben, 
ist, daB sie der Gl. (5) geniigt, diirfen wir sie auch in der Form einer 
Kugelwelle 


5 ee ad (11) 


ansetzen. Die zugehdrigen Lésungen der vierkomponentigen Wellen- 
gleichung sind von besonderem Interesse wegen ihrer Verwandtschaft 
mit der Greenschen Funktion y =e7'*’/(2z7) der nicht-relativistischen 
Gleichung (V2 +h*)p =0, kh? =2m,E/h?. 
Nehmen wir z.B. 
eer 7, (12) 


und betrachten wir den ersten Fall, 


Yo =P 0,0,0\, paw? 0ycoso 2 smpe ? 2} (13) 


wobel 
1 1 OF 
= 13a 
: Pot hy + Or (15 ) 


so haben wir eine gequantelte Lésung mit 


M,=m,+3$6,=m, m=z, *=1. (13b) 
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Um das Resultat fiir die GréBe x leicht einzusehen, ist es niitzlich die 
Ausdriicke 


m, + im, =e) 5 icotgd 


rf) é | a 
iii = ee. SS Se Ee pc. 
M,—1My =e { Mm Sarg 
an der Hand zu haben. 
Eine zweite gequantelte Lésung ist 


w—{0,%,0,0}, w={0,4sinde"?%, —cosd¥}, . (15) 
mit 


sated is 
MN, == go, Wea. 


Die Anfangsfunktionen Y= {0, 0, Y, 0} und Y= {0, 0, 0, Y} fiihren zu 
Lésungen mit m; = -+ $ bzw., aber mit x = —1. Sie sind also nicht, wie 
im Falle ebener Wellen, mit den Beispielen ¥={¥, 0, 0,0} und Y= 
{0, Y, 0, 0} identisch. 


c) Kugelwellen hoherer Impulsmomente 


In den obigen Beispielen hatte unsere Hilfsfunktion Y das Impuls- 
moment / =0, und in den vierkomponentigen Lésungen traten nebenbei 
Komponenten mit /=1 auf. 


Wir gehen nun zu Lésungen mit héheren Impulsmomenten iiber, 
indem wir die neue Hilfsfunktion, 


Wi =k, +ip,)'P, (16) 


einftthren. Der Operator f, +7p, kommutiert ja mit V?. Somit ist (16) 
eine Lésung der quadratischen Gl. (5). 


In Polarkoordinaten schreibt sich ¥/ besonders einfach, namlich 
PY? =sin'de’?.R,, R, =r (kr) 16,0 (17) 


mit p,=-—id/dr. Die ersten R,|-Funktionen sind 


eikr 4 3 2 je: 
(Roa —, R=, (1 7 Re =R,/(1 oe er usw., (17a) 
und ihre Differentialgleichung lautet 
ad d 
{a +2 Sb +4) 4 hr} R= 0. (18) 


Die Funktion ¥’ hat das maximale Impulsmoment in der z-Richtung. 
Leider kann man nicht eine entsprechende Funktion WY” mit M,=mM<l 
in einer entsprechend einfachen Weise, sagen wir mit Hilfe des Ope- 
rators (p, +ip,)"p)™, aus Y produzieren. Die resultierende Funktion Lis 
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ist zwar eine Lésung von (5) mit m,=m, ist aber eine Mischung von 
Funktionen mit verschiedenen /, (2, —2,1—4,...). Doch darf man den 
Operator #, einmal benutzen um aus ¥! 


| b.B' = kcosdsin' 9 e'!* R,, (19) 
zu produzieren. Somit erhalten wir die spezielle Lésung der kraftefreien 


Wellengleichung, 
y={®,R, DR, OR, PD, R\, 


es (20) 
Rize iy; R = Ry44/(bo + fa); 


wobei zunachst 
@, = (21 +1) ¥/, P, =0, ©, =Y}41, ee faite (20a) 


me mit'm, =) +1) = 144, 


In (20) kann man aber auch die uns friiher bekannten allgemeineren 
@-Funktionen, 


{P,, By, D,, B= {4 14-m) Y", —¥"4, (141—m) Vit, VPA}, (20b) 


mit m;=m + 3 benutzen, denn die gequantelte GréBe m,; geht in die 
Wellengleichung der radialen Eigenfunktion nicht ein. 

Wir haben also die gequantelten Lésungen der kraftefreien Wellen- 
gleichung in Polarkoordinaten erhalten, allerdings nicht ausschlieBlich 
durch Operatortechnik, wegen des Versagens der Nutzbarkeit von #, im 
Vergleich mit p,+7,. 

Indem wir die Falle mit anderen Werten von m, und x voriibergehen, 
wenden wir uns jetzt an das Problem der Auflésung einer ebenen Welle 
in Kugelwellen. 


ad) Ebene Wellen durch spharische Wellen dargestellt 


Dieses Problem ist bei vierdimensionalen Spinorfunktionen nicht 
mehr so einfach wie im nicht-relativistischen Fall. Nehmen wir als 
Beispiel die ebene Welle in der z-Richtung 


ee OPOT Os | 


k th z (21) 
= 41, 0,- 0} Ce 
va Po+ Pa 
Wir benutzen die bekannte Auflésung, 
et — D) (27 +1) 7 B(cos8) h(”), 
i 
: (22) 


;—l nae 
Sf eR ede, 


—1 


in = 
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welche wegen des asymptotischen Verhaltens von /, (7), 7— ce, zu 
fi) =~ GR - 7 RP} (22a) 
2ik 

fiihrt. Da die beiden Komponenten von y in (21) dieselbe Raumfunktion 
haben, ist eine Auflésung in spharische Wellen tatsachlich erzielt. 

Es ware aber verfehlt zu glauben, daB die einzelnen Terme, mit 
gemeinsamen Winkelfunktionen E(cos #) zusammengefiigt, Loésungen 
der Wellengleichung seien. Und das ist ja eine Voraussetzung, wenn man 
bei Strahlungs- oder Streuungsproblemen die Stérung der einzelnen 
Glieder berechnen méchte. Die Glieder miissen daher in anderer Weise 
geordnet werden, und es miissen sogar andere Glieder hinzugefiigt wer- 
den, um das gewiinschte zu erzielen. 

Wir kénnen daher nicht mit den Lésungen fiir x =k =/ +1 heraus- 
kommen, sondern wir miissen auch diejenigen mit x = — k heranziehen. 
Wir schreiben daher 


yf ={( +1) YR, —Y/R, (1 +4) YR, YAR}, 


a fe (23) 
vi ={0 +1) Yi R, Yai R, (+1) VR, — YP R}, 
aoig ~ Ab M2 
R=7f,(r), R a ee (23 a) 
Die ebene Welle (21) ist dann identisch mit dem Ausdruck 

eae art) (24) 

Die Komponenten summieren sich auf in folgender Weise: 

Komponente 2 und Komponente 1 und 

Komponente 4 X (f9 + £4)/R: Komponente 3 X (f) + £,4)/R: 
ea Yih, 1=0 YVYfo+Nih 
1 Va thse Ye he 1. 2Y,th+2¥, 77, 


2 ~ Yi 02 f,-+ Ys a fs 2° 3Y,7 fe +3 Y30% fy 


Das Endresultat ist eine Nullkomponente fiir 2 und 4, dagegen fiir 1 
und 3 die Entwickelung der Gl. (20). 
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Aus dem Heinrich-Beck-Institut fiir Lichtbogenforschung 
der Deutschen Akademie der Wissenschaften zu Berlin in Meiningen 


Uber Ionisierungsgleichgewichte und Intensitaten 
von Spektrallinien in thermischen Mehrstoffplasmen 


Von 
M. RIEMANN 


Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 26. Juni 1961) 


Die tiblichen Lichtquellen fiir den spektroskopischen Nachweis von Metallen 
enthalten thermische Mehrstoffplasmen der Art: Fiillgas bzw. Luft und Metall- 
dampf. 

Durch den groBen Unterschied der Ionisierungsenergien von Fiillgas und Metall- 
dampf tritt eine ,, lonisierungspufferung‘‘ im Plasma analog der Pufferung schwacher 
Elektrolyte auf. Der Temperaturverlauf der Intensitat von Metallinien kann stark 
vom Mischungsverhdaltnis abhangig werden. 


I. Einleitung 


Der Emissionskoeffizient « pro Volumeneinheit und Raumwinkel- 
einheit einer Spektrallinie im thermischen Plasma der Temperatur T 
ist gegeben durch? 


eT ee ee BIN; (Ti) sel six, (1) 


Dabei bedeuten 


A Die Einsteinsche Ubergangswahrscheinlichkeit des Emissionsvor- 
ganges. 

g, Das statistische Gewicht des oberen Terms der Spektrallinie. 
(T) Die Zustandssumme des 7-fach ionisierten Atoms (wenn es sich 
um eine Spektrallinie des v-fach ionisierten Atoms handelt). 

(T) Die Anzahl aller v-fach ionisierten Atome des betreffenden Ele- 
mentes in der Volumeneinheit. 
E, Die Anregungsenergie der Spektrallinie. 


hy Die Energie des Lichtquants. 


nm 


U, 


N, 


‘B 


In einem thermischen Plasma, das sich aus den verschiedenen Ioni- 
sationsstufen eines einzigen Elementes und Elektronen zusammensetzt, 
ist die Abhangigkeit des Emissionskoeffizienten von der Temperatur 


1 Marecker, H., u. W. FINKELNBURG: Handbuch der Physik, Bd. ORIN 
S. 353ff. Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 1956. 
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von LARENZ und BarTELs? berechnet worden. Der Verlauf ist bei allen 
Spektrallinien ahnlich. Der Emissionskoeffizient steigt zunachst mit 
wachsender Temperatur infolge des Exponentialfaktors von (1) an. 
Gleichzeitig tritt jedoch eine Verarmung an strahlenden Partikeln ein; 


ik 
20000 40000 °A 60000 


7 
Fig. 1. Emissionskoeffizienten von drei O-Linien im 
Sauerstoffplasma 


anfanglich allein infolge der 
Gasexpansion bei konstantem 
Druck, bei hoheren Tempera- 
turen zusatzlich infolge der 
Ionisierung zum nachsthGdhe- 
ren Jon. Die Kurve durchlauft 
ein Maximum und fallt wieder 
ab. In Fig. 1* sind die Emis- 
sionskoeffizienten mehrerer O- 
Linien aufgetragen. 

Dieser Sachverhalt ist von 
LARENZ? zur Entwicklung 


eines TemperaturmeBverfahrens benutzt worden. Das MeBverfahren ist 
unter anderem von BURHORN‘, BURHORN, MAECKER und PETERS® und 
LARENZ® zur Bestimmung von Bogentemperaturen angewandt worden. 


II. Ionisierungsgleichgewichte von Fillgas und Metall 


Die Metallspektroskopie benutzt als Lichtquelle gewohnlich Funken 
oder Bégen. Das Entladungsplasma setzt sich dabei aus dem Metall- 
dampf und einem Fiillgas bzw. Gasgemisch, meistens Luft, zusammen. 
Dabei rechnet man im allgemeinen mit einem Partialdruck des Metall- 
dampfes von 107-3 atm bei Entladungen unter Atmospharendruck’. Die 
Berechnung des Temperaturverlaufs des Emissionskoeffizienten einer 
Metallinie setzt die Auflésung eines Gleichungssystems fiir die Partial- 
druckkomponenten eines Mehrstoffplasmas voraus, wie es im folgenden 
fiir den Modellfall des Systems Cu-N aufgestellt worden ist. 


P=Py,+ Py t+ Pu + Pot Por +h (2a) 
R=PutPori =SB= Seu (2b), (2c) 
Py+ : Pe 
oe -P=Sy; SO Se (2d), (2e) 
SEN eee (2f) 


——————— Teen te eae 


* Entnommen aus 3. 


2 LARENZ, R.W., u. H. Bartets: Naturwissenschaften 37, 164 (1950). 
8 LARENZ, R.W.: Z. Physik 129, 327 (1951). 


4 Buruorn, F.: Z. Physik 155, 42 (1951). 


° Buruorn, F., H. MaEcKER u. T. Peters: Z. Physik 131, 28 (1951). 


§ LarRENZ, R.W.: Z. Physik 129, 343 (1951) 


? Huxipt, L.: Spectrochim. Acta 7, 264 (1955). 


Ionisierungsgleichgewichte und Intensitaten von Spektrallinien 509 


Darin bedeuten P: den Gesamtdruck des Plasmas (vatma)a Pos Paes 
Py,, Py, Py+: die Partialdrucke der beiden Elemente im molekularen, 
atomaren und einfach ionisierten Zustand, PR: den Elektronendruck, 
Scu, Sy, und Sy die Saha-Funktionen® fiir die Dissoziations- und Ioni- 
sationsgleichgewichte des N und Cu. 


Durch die Lésung des Gleichungssystems (2a) bis (2f) ist P., als 
Funktion der Temperatur bekannt. Multiplikation mit 1/kT ergibt die 
GréBe N(T) der Gl. (1), und man 
kann den relativen Verlauf von | 

' 0 
é(Z) bestimmen. 

Die Lésung  solcher Glei- 
chungssysteme ist schon mehrfach 
durchgefiihrt worden ® % 10, 11, 12, 

Im _ vorliegenden Modellfall 
wurde der einfacheren Rechnung 
halber die Molekiilbildung des . 
Stickstoffs nicht beriicksichtigt. “| 
(Rechnungen fiir ahnliche Falle = 
unter Beriicksichtigung der Mole- 
kiilbildung ergaben Anderungen, 
die jedoch nicht das Wesentliche 
der Resultate betreffen.) 

Das Gleichungssystem (2 a) 
bis (2f) wurde im Temperatur- 
bereich von 3000 bis 15000° K ae TT, eae 
fiir verschiedene XK, d.h. fiir ver- T 
schiedene Mischungsverhaltnisse 7.2, tmidermgsblcgeite von Suchen 
zwischen N und Cu, gelést und — kKurve 2: K=9; Kurve3: K=99; Kurve 4: K = 999; 
Gaetonisterunespleichgemichtedesial Ser wet trc” DENY Sis ee BANE 
Stickstoffs und des Kupfers unter- 
sucht. In Fig. 2 ist Mlog Py:/Py in Abhangigkeit von der Temperatur 
aufgetragen. Kurvenparameter ist A. Dabei bedeutet z.B. K =999, daB 
ein Plasma vorliegt, in welchem auf einem Kupferkern 999 Stickstoff- 
kerne entfallen. 

Man erkennt aus Fig. 2, da8 im Temperaturbereich von 3000° K 
bis 6000° K die Ionisierung des Stickstoffs schon durch geringste Mengen 
von Kupfer zuriickgedrangt wird. Starkere Metallbeimengungen machen 


-10 


8 UnsOLp, A.: Physik der Sternatmospharen, 2. Aufl., S. 79 ff. Berlin-Géttingen- 
Heidelberg: Springer 1955. 

9 WIENECKE, R.: Z. Physik 146, 39 (1956). 

10 BuRHORN, F., u. R. WIENECKE: Z. phys. Chem. 215, 269 (1960). 

11 BurHORN, F., u. R. WIENECKE: Z. phys. Chem. 215, 285 (1960). 

12 SENOTSCHKI, J.B.: J. techn. Fiziki 31, 188 (1961). 
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sich auch bei héheren Temperaturen bemerkbar. Das ist verstandlich, 
da bei niedrigen Temperaturen der Elektronendruck vorwiegend vom 
Metall geliefert wird. Bei héheren Temperaturen ist bei geringem Metall- 
anteil jedoch der Stickstoff der hauptsachliche Elektronenlheferant. 
Es ist daher zu erwarten, daB dadurch umgekehrt die vollstandige Ioni- 
sierung des Metalls bei héheren Temperaturen beeintrachtigt wird. 

In Fig.3 ist Mog Poy/Pc. in Abhangigkeit von der Temperatur 
aufgetragen. Das Diagramm la8t zunachst den Eindruck entstehen, 
als ob von einer Hemmung der ' ; 


Ionisierung des Kupfers durch , 
den Stickstoff nicht die Rede <5} 
sein kénne. Tatsachlich ist die 4 
Ionisierung des Kupfers bei Mi- g 
2 
/ 
AHS 
7 S 
gh 
6 
J 
y 
oh 
“a 
5 7 ! le 1 Se ee = —— 
5000 10000 "A 15000 5000 10000 K 15000 
7 if 
Fig. 3.. Ionisierungsgleichgewichte von Kupfer im Fig. 4. Ionisierungsgleichgewichte von Kupfer, wie 
Zweistoffplasma Stickstoff— Kupfer. in Fig.3, jedoch unter der Annahme, daB der 
Kurvenindizierung s. Fig. 2 Stickstoff nicht ionisiere 


schungen, die mehr Stickstoff enthalten, gréBer. Es fallt allerdings 
schon auf, daB eine Grenzkurve der Ionisierung fiir verschiedenen 
Kupfergehalt existiert. DaB trotzdem eine erhebliche Hemmung der 
Ionisierung des Kupfers im Gemisch vorliegt, zeigt der Vergleich von 
Fig. 3 mit Fig. 4. In Fig. 4 ist das Ionisierungsverhalten des Kupfers 
bei den gleichen Mischungsverhialtnissen wie in Fig. 3 dargestellt. Die 
Rechnung wurde dabei jedoch unter der Voraussetzung durchgefiihrt, 
daB8 der Stickstoff keine Elektronen liefere, d.h. selbst nicht ionisiere. 
Dem wiirde z.B. in dem betrachteten Temperaturbereich weitgehend 
ein Gemisch von Kupfer und Helium entsprechen. 

Die gegenseitige Hemmung der Ionisierung von Fiillgas und Metall 
stellt eine Analogie zur Pufferung schwacher Elektrolyte dar. Die Ur- 
sache dafiir ist in der Gleichheit des zugrunde liegenden Massenwir- 
kungsgesetzes zu suchen}, 


13 EUCKEN-WICKE: Grundri8 der physikalischen Chemie, 10. Aufl., S. 202 ff. 
Leipzig 1959. 
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III. Zur Intensitat von Metallinien 


Durch diese Veranderungen der Ionisierungsgleichgewichte werden 
die Emissionskoeffizienten yon Spektrallinien des Metalls erheblich 
beeinfluBt. In Fig. 5 ist der Emissionskoeffizient der Cu I-Linie 5105,54A 
in Abhangigkeit von der Temperatur in willkiirlichem MaBstab aufge- 
tragen. Kurvenparameter ist wieder das Mischungsverhiltnis K zwischen 
Stickstoff und Kupfer. 


Dabei ist der OrdinatenmaBstab fiir jede einzelne Kurve ent- 
sprechend ihrem zugeordneten K gedehnt worden. 


Die Maxima (Normtempera- 
turen 7 nach LARENz 3) sind 
gegentiber den Ergebnissen der 
Rechnungen reiner Metallplas- 
men bei geringen Metallgehalten r 
weit nach héheren Temperaturen 
verschoben. Die absoluten Werte 
liegen dabei bis zum Faktor 3 
hoher als nach den Rechnungen 
im reinen Metallplasma. Bei be- 
stimmten Mischungsverhaltnissen 
koénnen sogar zwei Maxima auf- 
treten (s. Kurve 4 in Fig. 5). 


E(rel) 


Bei hédheren Temperaturen 


oe 


und entsprechend héheren Ioni- 5000 10000 K (5000 


sierungsstufen sowohl vom Metall e 
Fig. 5. Temperaturverlauf des Emissionskoeffizien- 


als auch vom Fillgas spielen ten der Cu I-Linie 5105,54 A im Zweistoffplasma 
sich analoge Vorgange bei der Stickstoff—Kupfer. Indizierung der Kurven s. Fig. 2 
Tonisierung ab. Ein Beispiel da- 

fiir liegt in der Arbeit von SpATH und KrempL™ am System Stickstoff— 
Kohlenstoff vor. Hierbei treten allerdings die Erscheinungen schwacher 
auf, da die Ionisierungsspannungen der entsprechenden N- und C-Ionen 
nur wenig differieren. 


Die Hinzufiigung weiterer Metalle bringt groBe Veranderungen der 
Ionisierungsgleichgewichte in der Richtung hervor, daB stets gegen- 
seitige Hemmung der Ionisierung durch Elektronenlieferung auttritt. 
Dementsprechend verschieben sich auch die Intensitatsverhaltnisse von 
Spektrallinien der Metalle. Darauf ist von CALKER™ aufmerksam ge- 
macht worden. 


14 SpaAtu, H., u. H. KREmpL: Z. angew. Phys. 12, 8 (1960). 
15 CALKER, J. VAN: Phys. Verh. 10, 63 (1959). 
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DaB die Benutzung verschiedener Fiillgase die Linienintensitaten von 
Metallen beeinfluBt, ist bekannt!®. Hierbei spielen aber offenbar noch 
andere GréBen, wie die Temperaturleitfahigkeit des Fiillgases eine Rolle. 

AuBerdem iiberlagert sich zu den dargelegten Erscheinungen bei 
groBen Temperaturgradienten ein Entmischungseffekt, wie er von 
FrIe und MAECKER!’ aus der Thermodynamik irreversibler Prozesse ab- 
geleitet worden ist. Das in}? zugrunde gelegte System Fillgas-Reak- 
tionsgas entspricht genau dem Modell dieser Ausfiihrungen. Die Ent- 
mischung wirkt der Ionisierungspufferung entgegen, wird sie aber im 
allgemeinen in spektroskopischen Lichtquellen nicht vollstandig auf- 
heben k6énnen. 


16 KICHINGER, R., u. H. KrEmMpL: Z. angew. Phys. 12, 461 (1960). 
7 FRIE, W., u. H. MAECKER: Z. Physik 162, 69 (1961). 
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Zur formelmafigen Darstellung 
der Ionisierungsquerschnitte gegeniiber Elektronensto8 


Von 
H.-W. DRAwIN 


Mit 6 Figuren im Text 
(Eingegangen am 9. Juni 1961) 
An empirical analytical expression for the ionisation cross sections is given which 
is in very good agreement with experimentally measured cross sections, and which 
is able to give a large part of the ionisation curves as a function of the energy of 
the impacting electrons. For high electron energies the formula is in agreement 


with the quantum mechanical expression for the ionisation cross section (Born- 
Bethe-formula). 


A. Einleitung 


Die Kenntnis der absoluten GréBe und des relativen Verlaufs der 
Ionisierungsquerschnitte als Funktion der Elektronenenergie ist ins- 
besondere dann von Wichtigkeit, wenn Plasmazustande bei Abwesenheit 
thermischen Gleichgewichtes berechnet werden sollen. Wir stieBen unter 
anderem auf dieses Problem bei der Deutung der in H- und Li-Bégen 
geringer Teilchendichte und hoher Stromstarke auftretenden Phano- 
mene. Wegen der stark unterschiedlichen Ionisierungsenergien fiir die 
verschiedenen Ionisierungsstufen und wegen der relativ hohen Elek- 
tronenenergien im Plasma muB der Ionisierungsquerschnitt praktisch voll- 
standig bekannt sein, wenn eine genaue Aussage tiber den Plasmazustand 
gemacht werden soll. Da Formeln, die den gesamten Verlauf der Ionisie- 
rungskurven wiedergeben kénnten, zur Zeit leider nicht vorlegen, wurde 
nach einer Beziehung gesucht, die in guter Ubereinstimmung mit bisher 
vorliegenden Messungen ist und daher auch auf noch nicht gemessene 
Querschnitte anwendbar sein diirfte, wie z. B. fiir Lithium, aber auch fiir 
andere Elemente. 

B. Bisher vorliegende Formeln 


Fiir begrenzte Energiebereiche der stoBenden Elektronen wurden 
von verschiedenen Autoren Formeln fiir den Ionisierungsquerschnitt 
angegeben. So hat J. J. THomson! auf Grund der klassischen Elektro- 
dynamik eine Forme! fiir den Ionisierungsquerschnitt abgeleitet. Danach 
gilt meg [ 1 { 

dn =6, 78 (2 — 4) (1) 

1 TuHomson, J. J.: Philos. Mag. 23, 449 (1912). 
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mit E = Energie der stoBenden Elektronen, 
E,,, = Ionisierungsenergie des gestoBenen Teilchens, 


&, = Anzahl energetisch gleichberechtigter Elektronen in einer 
Schale, von der aus die Ionisierung erfolgt. 


Bei Mehrfachionisation stimmt die optische Ionisierungsenergie E;,, 
haufig nicht mehr mit dem sog. ,,Erscheinungspotential™ (threshold- 
energy) der Ionen iiberein. In GI.(4) undauch in die folgenden Gleichungen 
ist dann das _ ,,Erscheinungs- 
potential’ der betreffenden 


7 Born ~ BETHE 


ae “ 
ea Pe chen Ionensorte einzusetzen. (Vgl. 
12 . - ras i ey : dazu #.) Damit ein Elektron 
¥ Expesvmense, 1TE, DRACK/TANN, 
5 bleichung (7) mitt, =f,=7,0 den Atom - (Ionen) - Verband 
10 b ees verlassen kann, mu®8_ stets 
BSE sein, 
2 . 
eo ‘ i | Bezieht man mit ELWERT 
aS ¢ die Energie E auf die Ioni- 
ye 3 slerungsenergie E;,,, setzt also 
S 7 os 
5 5 crim) U == Fike, and _Tithtt aan 
weiterhin die Ionisationsener- 
Q¥ : 
= gie E? des Wasserstoffatoms 
a in der ersten Bohrschen Bahnay 
gs ein, soerhalt man aus Gl. (1) fiir 
den Jonisierungsquerschnitt 
07 5 70 15 20 25 H\2 
U ji BE 
: xe ee e Jin = 46,74 x 
Fig. 1. Ionisierungsquerschnitt fiir atomaren Wasserstoff H. Ti 5 
Kurve J: Born-Bethe-Approximation; Kurve 2: Thomson- (2) 
Formel; Kurve 3: empirisch nach ELwert; Kurve 4: x LO} il [cm?] 
experimentell nach Fire und BracKMANN; Kurve 6: U2 


empirisch nach Gl. (7) 
mit sag = 8,79 - 1077 cm?. 

Das relativ scharfe Maximum dieses klassischen Ionisationsquer- 
schnitts wird bei E =2- E;,, erreicht, wahrend die Messungen im all- 
gemeinen ein flacheres Maximum bei E=4- E;,,, aufweisen (s. hierzu 
Fig. 1). Fir kleme Werte E bzw. U werden die q;,-Werte nach Gl. (2) 
zu groB, fiir groBe Werte E bzw. U zu klein wiedergegeben. 

Die klassische Theorie wurde von THomAs? und ferner von WEBSTER, 
HANSEN und DUVENECK‘ verfeinert, indem die Bewegung der Elektronen 
in ihrer Bahn, die VergréBerung der Elektronengeschwindigkeit infolge 
der Kernanziehung und die Dichtezunahme der einfallenden Elektronen 


* Tate, J.T., and P.T. SmitH: Phys. Rev. 46, 773 (1934). 

° Tuomas, L.H.: Proc. Cambridge Philos. Soc. 23, 829 (1927). 

4 WEBSTER, D.L., W.W. Hansen and F.B. DuVENECK: Phys. Rev. 43, 839 
(1933). 
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in der Nahe der Schalen durch die veranderte Ablenkung am Kern mit 
beriicksichtigt wurde. Es ergibt sich dann als Ionisierungsquerschnitt 


oy BE Nei oiey Bo ed 
—- 2 
Gin i 4&,, Tt A & : U2 1 3 3 L (iif (3) 
mit IT = Verhaltnis der kinetischen Bahnenergie zur Ionisierungs- 
energie (I= 1). 


Diese Forme] liefert zwar fiir groBe Werte U bessere Querschnitte als 
Gl. (2), gleichzeitig werden aber die Abweichungen von den experimen- 
tellen Werten im Bereich 1<U<5 gréBer. 

Eine empirische Formel, die auf der klassischen Thomsonschen 
Formel aufbaut, wurde kiirzlich von ELwert® angegeben. ELWERT 
konnte zeigen, daB fiir kleine Elektronenenergien 1< U<2 der Ionisa- 
tionsquerschnitt durch folgende Formel befriedigend wiedergegeben 
werden kann 


2 oy 
din =28, 08 (=) U4 tt +03 (0 —4)]. (4) 


Das sehr flache Maximum lhegt nach dieser Formel bei U =3,5 in guter 
Ubereinstimmung mit den Experimenten. Fiir U>5 bleibt q;,, jedoch 
nach Gl. (4) konstant, wahrend die Messungen einen ziemlich starken 
Abfall nach hoheren Elek- 
tronenenergien zeigen. Fiir 


7 Experimentell (Tare, Spat) 


den Bereich 15 U<3 stellt 2 Gleichung (7) mit f= f= 710 
Gl. (4) jedoch eine sehr gute 5 sda 
Approximation dar. Sie wird 

im allgemeinen bei astro- <> 

physikalischen Berechnun- & 10 

gen angewendet, da hierbei & 

der Anteil der Elektronen, 

die eine groSere Energie als Ge 

U=2—5 haben, exponen- 

tiell mit U abnimmt und A 

daher diese Elektronen nur Gas 2 ssl dl pn af a 


j ° lassi is Fig. 2. Ionisierungsquerschnitt fiir molekularen Wasserstoff 
noch ase ve nach oe gba H,. Kurve / : experimentell nach Tate und SmitH Kurve 2: 
ren kleinen Anteil an der Ge- empirisch nach Gl. (7); Kurve 3: empirisch nach ELWERT 
samtionisierung ausmachen. 
Von MarGutis® wird fiir den Ionisierungsquerschnitt folgende 
Naherung angegeben 1 
Sane ernS ——(E-Ein) 


Vin =a,(E—E,,)e °s (5) 
mit a,, 0, =ndaher zu bestimmende Konstanten. 


5 ELWERT, G.: Z. Naturforsch. 7a, 432 (1952). 
6 MarGuLis, N.: Phys. Z. Sowjet. 5, 407 (1934). 


Z. Physik. Bd. 164 3) 
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Versucht man Gl. (5) mit den experimentell gemessenen Kurven zur 
Deckung zu bringen, so gelingt dieses nur einigermaBen im Bereich 
4<U<10. Fiir Werte U>10 gibt Gl. (5) um GréBenordnungen zu 
kleine Werte infolge des starken Abfalles der e-Funktion. AuSerdem ist 
die Bestimmung der Konstanten a und } an das Vorhandensein experi- 
menteller Werte gekniipft. (Siehe ebenfalls 772.) 

Wellenmechanische Berechnungen wurden von BETHE® nach der 
Methode der Bornschen Naherung durchgefiihrt und ergeben die Be- 
ziehung 


me 4E 
qi i = Dat In B (6) 
in nl 


mit B,, =1,6E;,, 
by; =2 f\zq,|2¢% & 0,2...0,6 fiir die inneren Schalen 
Zon =Svozviadt; Wo, Y, = Higenfunktionen 
| oa = Wellenzahl der Elektronen. 


Vorraussetzungsgema4B (Bornsche Approximation) kann Gl. (6) jedoch 
nur eine befriedigende Ubereinstimmung mit gemessenen Werten fiir 
solche Energien liefern, die ein Vielfaches der Ionisationsenergie be- 
tragen*. 

Von SODEN® wurde die Bornsche Naherung so abgeandert, daB sie 
auch fiir speziell durchgerechnete Konfigurationen q;,,-Werte bei kleineren 
Elektronenenergien ergibt. Weitere Rechnungen dieser Art stammen von 
BuruHop!®’, Halbempirische Berechnungen, bei denen der Ionisierungs- 
querschnitt nach der Born-Bethe-Approximation mit dem Ionisations- 
querschnitt fiir Photo-Ionisation verkniipft wird, liegen von BaTEs und 
SEATON#12 vor. 


* Eine empirisch abgeanderte Form der Gl. (6) wurde von DE LA RIPELLE! 
gegeben und lautet 


Werte fiir die Konstanten /, k und @ siehe 4. 

? Kapzow, N.A.: Elektrische Vorgange in Gasen und im Vakuum, S. 157. 
Berlin: Deutscher Verlag der Wissenschaften 1955. 

7a DuUSHMAN, S.: Scientific Foundation of Vacuum Technique, S. 353. John 
Wiley & Son 4. Aufl., 1958. 

8 BETHE, H.: Ann. Physik 5, 325 (1930). 

® SopEN, D.: Ann. Physik 19, 409 (1934). 

10 Burnop, E.H.S.: Proc. Cambridge Philos. Soc. 36, 43 (1940). 

1 Bates, D.R., and M. J. SEaton: Monthl. Notices Roy. Astron. Soc. 109, 698 
(1949). 

12 SEATON, M. J.: Proc. Phys. Soc., Lond. A 67, 927 (1954). — Phys. Rev. 113, 
814 (1959). 

8 DE LA RIPELLE, F.: J. Phys. Radium 10, 318 (1949). 

14 Knorr, G.: Z. Naturforsch. 13a, 941 (1958). 
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C. Approximation experimenteller Werte 

Experimentelle Bestimmungen der Ionisierungsquerschnitte in Ab- 
hangigkeit von der Energie der stoBenden Elektronen sind fiir eine Reihe 
von Elementen durchgefiihrt worden, so unter anderem fur tei, 28s die 
Mdelgase He 17518,49, Ne 17, A Kr) Xe 3) die Alkalien Na 2.21, K 2,21, 
Rb 2; Cs 2, ausgenommen Li. Ferner fiir O ”, Hg »™, die K-Schalen 
von Ag 4 und von Ni 25 sowie von einer Reihe weiterer Gase und Dampte 
wie O,, N,, NO, CO, NH, und Molekiile der Struktur C, H,. (Zusam- 

menfassende Tabellen siehe 
ee. Pos) : 
‘ ay — He —-He 
Diese gemessenen Ionisie-  »s 
rungsquerschnitte sind leider * 
immer nur mit den oben an- S 
gegebenen Formeln in einem ¢ 10" 
begrenzten Energiebereich 


7 ELWERT 
2 Experimentell (SputH) 
3 Gleichung (7) mit f = 0,8; y= 10 


zur Deckung zu bringen. Dies @ 

wirkt sich natiirlich dann 

besonders nachteilig auf wei- 2 

tere Rechnungen aus, wenn 

verschiedene _lonisierungs - 0 

stufen eines Elementes mit a g Colne “ i 


stark unte rschiedlichen Toni- Fig. 3. Ionisierungsquerschnitt fiir Helium. Kurve J: empirisch 
5 ; ss nach ELwert; Kurve 2: experimentell nach SmitH; Kurve 3: 
sierungsenergien bei Mehr- empirisch nach Gl. (7) 


fachionisation vorliegen. Es 
wurde daher versucht, eine formelmaBige Darstellung des Verlaufes der 
Ionisierungskurven zu finden, die in guter Ubereinstimmung mit den 
Experimenten von kleinsten bis zu sehr hohen Energien der einfallenden 
Elektronen ist. 
Empirisch wurde gefunden, dal die experimentellen MeBwerte fast 
ausnahmslos in ein Kurvenfeld passen, dessen Gleichung wie folgt lautet 
H 
4 


2 
din = 2.666, 208(2-) LUG 1.25440 fem] 


15 FitE, W.L., and R.T. BRACKMANN: Phys. Rev. 112, 1141 (1958). 

16 Tate, J.T., and P.T. SMITH: Phys. Rev. 39, 270 (1932). 

17 SmitH, P.T.: Phys. Rev. 36, 1293 (1930). 

18 HANLE, W., u. D. RreEDE: Z. Physik 133, 402 (1952). 

19 Sranton, H.E., and J.E. MONAHAN: Phys. Rev. 119, 711 (1960). 

20 BLEAKNEY, W.: Phys. Rev. 36, 1303 (1930). 

21 FunK, H.: Ann. Physik 4, 149 (1930). 

22 Fire, W.L., U. and R.T. BRACKMANN: Phys. Rev. 113, 815 (1959). 

23 BLEAKNEY, W., and L.G. SmitH: Phys. Rev. 49, 402 (1936). 

24 NorrinGcHaM, W.B.: Phys. Rev. 55, 203 (1939). 

235 PocKMANN, L.T: Phys. Rev. 71, 330 (1947). 

26 TANDOLT-BORNSTEIN: Tabellenwerk, Bd. 1, Teil 1, S. 345 ff. Berlin-Gottin- 
gen-Heidelberg: Springer 1955. 
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mit /, —0,70...1,3; im allgemeinen 7,;= 1,0 
f, = 0,80... 3,0; im allgemeinen /,= 1,0. 


Fiir hohe Energien (U> 15) stimmt Gl. (7) funktionell mit dem Ver- 
lauf der wellenmechanischen Lésung Gl. (6) tiberein, wahrend fiir kleine 
Energien (1< U<4) die Thomson-Formel mit dem Logarithmus als 
Korrektionsfaktor herauskommt, wodurch gerade die zu hohen Werte 
nach der Thomson-Formel im Bereich 1< U<4 auf das richtige MaB 
verkleinert werden. Das flache Maximum nach Gl. (7) wird fiir 7, = h= 1,0 

bei U=4,1 in guter Uber- 
7 Exwerr einstimmung mit den Experi- 
H-Schale vol N\ 2. Experimentelt menten erreicht. Fiir Werte 
(Ea fo >1 verschiebt sich das 
Maximum zu kleineren Wer- 
ten U<4,1, auBerdem wird 
der Kurvenabfall im Gebict 
des Maximums etwas steiler; 
das Umgekehrte gilt fiir 
(<4. Der Faktor (7? Eat 
somit eine Angleichung an 
die Ionisationskurven hohe- 
U rer Jonisationsstufen zu, bei 
Fig. 4. lonisierungsquerschnitt fiir die K-Schale von Ni. denen das Maximum be- 
Kurve 1: empirisch nach ELwert; Kurve 2: experimentell 2 ‘i 
nach PockMANN et al.; Kurve3: empirisch nach Gl. (7) kanntlich wegen der weit- 
reichenden Coulomb-Felder 
etwas nach kleineren Werten U vorgezogen wird?6* 76> 6c, bei gleich- 
zeitig steilerem Kurvenabfall in der Nahe des Maximums. 


constant 


In Fig. 1—4 werden einige experimentell erhaltene Kurven mit dem 
durch Gl. (7) gegebenen Kurvenverlauf verglichen, die die gute Uber- 
einstimmung zeigen. Diese Ubereinstimmung bleibt auch noch fiir 
Werte U>25 erhalten, soweit man auf experimentelle Werte zuriick- 
greifen konnte, die bis zu so hohen Energien reichen. Erwa&hnt sei, daB 
fiir Ne und Hg nur dann nach Gl. (7) mit den Experimenten Uberein- 
stimmung erzielt wird, wenn /,=0,55 wird. Dies liefert fiir Energien 
U<1,42 negative Werte fiir q;,,, so daB Gl. (7) in diesem Falle erst ab 
U =1,42 anwendbar wird. Dies scheint jedoch eine Ausnahme zu sein. 
Eine sehr gute Ubereinstimmung wird itbrigens auch fiir Argon erzielt, 


26a Harrison, M.F., K.T. DoLDER and P.C. THONEMANN: V. Internat. Kon- 
ferenz Ionisationsphenomaene in Gasen, Miinchen 1961; sowie Harwell-Report 
HL 61/4153. 

26b Marr, F.B., u. E. TREFFTz: Z. Naturforsch. 16a, 583 (1961). 


26C PETERSON, P.: V. Internat. Konferenz Tonisationsphenomaene in Gasen, 
Miinchen 1961. 


Formelmafige Darstellung der Ionisierungsquerschnitte 519 


obwohl dieses Atom bereits einen recht komplizierten Aufbau der 
Elektronenschalen zeigt. Setzt man fiir Argon I /, =/, =1,0, so stimmen 
die nach Gl. (7) berechneten Werte ebenfalls im Rahmen der MeBgenauig- 
keit mit den experimentellen Werten iiberein. 


Die Anwendung der Gl. (7) auf die verschiedenen Ionisierungsstufen 
von Li, an dem wir besonders interessiert sind, fithrt zu Tonisierungs- 
querschnitten, die graphisch in Fig. 5 dargestellt sind. Dabei ist der 
Ionisierungsquerschnitt, der vom angeregten metastabilen Grundzustand 
des Ortho-Li herriihrt, ebenfalls mit eingezeichnet. Es sei erwahnt, daB 
die absolute GréBe der 
Yjn-Werte fiir das neu- 
trale Li-Atom__befrie- 
digend mit Messungen 
tibereinstimmt, die von 
FunkK#! an Na und K 
gemacht wurden, wo- 
bei Werte fiir g;, von 
8-1071% bzw. 3 - 10716 cm? 
im Maximum der Kur- 
ven gemessen wurden, 
wahrend wir fir Li 


970°" 
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a gy 10 78 20 25 
= 4,0) 403° Cm? jer- d ieee 
T; EF 
halten. Nach MAssEyY i Oe es 
Le aes Fig. 5. lJonisierungsquerschnitte fiir Li, ftir die verschiedenen 
und BuruHop?’ sollten Ionisierungsstufen berechnet nach Gl. (7) 


die Funkschen Messun- 

gen allerdings nur als Anhaltspunkt fiir die GroéBenordnung genommen 
werden. (Starke Korrektion wegen Restgas-Ionisierung.) Ein strenger 
Vergleich der q;,-Werte fiir Li mit der von SEATON angegebenen Appro- 
ximation **ist ebenfalls nicht méglich, da die entsprechenden Rechnungen 
auf emer ziemlich willkiirlichen Annahme iiber die GréBe des Photo- 
Ionisationsquerschnittes basieren, worauf die Verfasser auch besonders 
hinweisen. 


D. Gesamtionisierung 


Zur Ermittlung der Gesamtionisierung S,,, hat man die Ionisierungs- 
kurve mit der Geschwindigkeitsverteilung v/(v) dv der Elektronen zu 
multiplizieren und zu integrieren 


Sin = din (U) vf (0) do. (8) 


Uin 


27 Massey, H.S.W., and E.H.S. Burnop: Electronic and Ionic Impact Pheno- 
mena, S. 40. Oxford: Clarendon Press 1956. 
28 MCDowELL, M.R.C., and G. PEacH: Phys. Rev. 121, 1383 (1961). 
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Besitzen die stoBenden Elektronen eine Maxwell-Verteilung der Tempe- 
ratur 7,, so folgt aus Gl. (7) und (8) der Ausdruck 


[oe 
= af [(1— tin \e-# In 1,25 fn —>- | du (9) 
Yin 
Urn 
/ 2-k Ts yy 
mit BE =w ok f Ey Stage es Toe i i |u 
é 
, EF \2 | SEE ee 
Uu = 2 te 1 , oe e 
— 5 32 odoes + | 4; / —_——., 
l 7a , ») 3 h 0 se in | 1° Mp 


Das Integral 1a8t sich nicht in einfacher analytischer Form darstellen. 
Es wurde numerisch-graphisch berechnet und ist in Fig. 6 als Funktion 


iy ES, ae 
OBES? PE GOWER SS ERIS! OGD 
Uin= ar 


ae Na Sete. eae lie . 5 
Fig. 6. Gesamtionisierungskoeffizient = Sin, der sich aus Gl. (7) ergibt 


von u;,, fiir fy =1,0 dargestellt. Fiir eine bekannte Elektronentemperatur 
und [onisierungsenergie laBt sich damit die Gesamtionisierung leicht 
erhalten. 


Die Gl. (7) hat beztiglich der Berechnung der Gesamtionisierung S,, 
den groBen Vorteil, daB praktisch fiir alle Elemente /,-=1,0 ist. Die 
Angleichung an die experimentellen MeBwerte erfolgt dann durch den 
Faktor 0,7</,<1,3, sofern MeBwerte vorliegen. Man kommt somit 
mit nur einer einzigen Kurve - S;, zur Berechnung der Gesamtionisie- 


rung fiir alle Elemente aus. 
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AbschheBend sei bemerkt, da sich auch ein groBer Teil der An- 
regungsquerschnitte gegenitiber Elektronensto8 durch eine Gleichung 
der Form Gl. (7) darstellen 1a8t. In diesem Falle sind die konstanten 
Faktoren etwas abzuandern, und an Stelle von E,,, ist das jeweilige 


in 
Anregungspotential E,,, des betreffenden Uberganges zu setzen. E,,, kann 
optischen Messungen entnommen werden, welches fiir F;,, nicht mehr 
zutrifft, wie bereits in Abschn. B erwahnt wurde. Da insbesondere das 
in die Gleichung fiir den Ionisierungsquerschnitt eingehende £,,, oft fiir 
hohere Ionisationsstufen nicht genau bekannt ist, so ist damit zur Zeit 
bei der Berechnung nichtthermischer Zustande noch eine weitere Fehler- 
quelle vorhanden, die zu nicht unbetrachtlichen Fehlern fihren kann 
(vel. z.B. 2). Neben der Absolutmessung der q;,, ist daher die Festlegung 


der E,,, fiir die verschiedenen Ionisierungsstufen sehr wichtig. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Technischen Hochschule Darmstadt 


Lichtmikroskopie mit mechanischer Vorvergroferung 


Von 
E. MENZEL und K. HOHLFELD 
Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 19. Juni 1961) 


By mechanically stretching a rubber replica prior to examination, the limits of 
resolution of the light microscope (according to Abbe) may be surpassed without 
the expenditure of any surplus energy. Replica and stretching can be described by 
a relief transfer function similar to that used in the optical transfer theory. This 
function was attained from the transfer of a step of mica. It is possible to describe 
the process as a linear transfer channel within the limits given. 


1. Leistungsgrenzen der Optik 


In der Optik erscheint seit emiger Zeit die grundsatzliche Bedeutung 
der klassischen Auflésungsgrenzen fraglich. WOLTER zeigte fiir die mo- 
dernste Formulierung dieser Grenzen, das Expansions-Theorem, da 
dessen Beweis streng nur fiir den Grenzfall groBer Objektfelder gilt?; 
WOLTER gab an, wie durch Einschrankung des Objektfeldes die Auf- 
losungsgrenze verbessert werden kann?. Weiter ergab sich ein Wider- 
spruch? zwischen dem Unsicherheitsprinzip von INGELSTAM* und der 
Aufldsungsgrenze, wie sie etwa von ABBE formulert wurde. Dieses 
Prinzip war zunachst nur zur Wiedergabe von Erfahrungen der Inter- 
ferenzmikroskopie aufgestellt worden; danach wird die Auflésung fiir 
Lateralstrukturen schlechter, wenn die Auflésung fiir Tiefen- oder 
Phasenstrukturen durch die Anwendung von Mehrstrahl-Interferenzen 
gesteigert wird. Die Auflésungsgrenze Ax fiir eine Lateralstruktur wird 
verkniipft mit der Auflésungsgrenze A z fiir die Tiefenstruktur durch die 
Beziehung Ax -Az2N - /?. Dabeiist A die Wellenlange des verwendeten 
Lichts und N eine wenig von Eins verschiedene Konstante. Der Wider- 
spruch zur Abbe-Grenze folgt aus der Umkehrung des Prinzips: Durch 
VergroBerung von 42, also durch einen Verzicht auf Tiefenauflésung, 
kann danach 4x klemer gemacht werden als die klassische Schranke. 


Das geschieht mit Hilfe emer mechanischen Dehnung der Struktur 
auf das V,,-fache. Bei der nachfolgenden Beobachtung der gedehnten 


2 WoLTER, H.: Physica 26, 75 (1960), dort weitere Literaturhinweise. 
* MENZEL, E.: Naturwissenschaften 46, 105 (1959). 
4 INGELSTAM, E.: Ark. Fysik 7, 309 (1953). 
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Struktur mit einem Mikroobjektiv der Apertur A ist eine auf das pri- 
mare Objekt bezogene Auflésungsgrenze von A x= /2 AV,, zu erreichen. 
Dabei wird auBer der Mikroskopbeleuchtung keine weitere Energie ver- 
braucht, denn die fiir die Dehnung aufgewendete Energie kann im Prin- 
zip durch eine Entspannung der Probe nach der Beobachtung wieder- 
gewonnen werden. Uber eine erste Realisierung dieses Gedankens wurde 
schon berichtet*. Inzwischen gelang es, mit einem verbesserten Ver- 
fahren die Leistungsgrenze der Lichtmikroskope mit Sicherheit zu 
libertreffen. Dies und die Ubertragungseigenschaften des Verfahrens im 
Sinne der Fourier-Transformation sind der Inhalt dieser Darstellung. 


2. Das Verfahren und seine Leistung 


Auf die Relefstruktur oder einen Zwischenabdruck in horizontaler 
Lage wird eine Kautschuklésung aufgegossen, der ein Vulkanisations- 
mittel beigegeben ist *. Nach dem Verdunsten des Lésungsmittels wird 
die Kautschukfolie in heiSem 


Wasser vulkanisiert; danach Coe 

: : Abaruckgebrer 
wird sie von der Probe abge- tar | Deckplatte 
zogen; sie ist etwa 0,25 mm dick | | Gummniving 


und tragt das Relief des Objekts 
als Negativ®. 

Fiir die Dehnung wird die 
Gummifolie luftdicht auf die 
kreisférmige Offnung eines Va- 
kuumkessels (Fig. 1) gespannt, 
so daB das Relief an der Unter- 
selte liegt. Durch Unterdruck 
im Kessel wird die Folie auf 
das V,,-fache gedehnt; sie wird 
gegen eine Glasplatte gedriickt, 
die auf einem verstellbaren 
Stempel befestigt ist, Bin Trop- Fig. 1. Dehnung der Gummifolie durch Luftdruck und 
fen Lacklésung, der vorher auf Herstellung des Lackabdrucks 
die Glasplatte gegeben worden 
war, tbernimmt bei der Trocknung die Reliefstruktur der gedehnten 
Gummifolie als Positiv der urspriinglichen Struktur; der Lack haftet 
nach dem Ablésen der Folie an der Glasplatte; sein Relief kann nun 
mit einem Phasenkontrast- oder Interferenzmikroskop beobachtet und 
ausgemessen werden. 


Gg 
WES) y 
SIZES 
Stempel veranderlicher Hohe 
zum Absperrhahn 


* Herrn Dr. K. GrAwLING von der Deutschen Dunlop Gummi Compagnie, 
Hanau, danken wir fiir seinen Rat und fiir eine groBe Anzahl von Losungen. 
5 MENZEL, E.: J. Phys. Radium 22, 22 S (1961). 
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Fig. 2 zeigt den Abdruck von einem geatzten Perlitschliff nach der 
mechanischen VorvergroBerung. Streifenabstande von weniger als 0,1 u. 
sind deutlich zu erkennen. Auch die Reproduzierbarkeit des Verfahrens 


Fig. 2. Gedehnter Abdruck eines geatzten Perlitschliffs. V,, = 2,9 


wurde an Perlit erprobt. Fig. 3a und b zeigen Abdrucke, die nach- 
einander von der gleichen Objektstelle genommen wurden. Zum Ver- 
gleich ist em Kollodiumabdruck von derselben Objektstelle in Fig. 3c 


0u 


c 
Geatzter Perlit im Phasenkontrastmikroskop mit Olimmersion. a und b gedehnte Gummi 
abdrucke mit Vj, = 2,9 und 2,8; c ungedehnter Kollodiumabdruck 
wiedergegeben. Von der Elektronenmikroskopie her weiB man, daB die 
Auflosungsgrenze von solchen Abdrucken unter 0,01 u liegt; die Un- 
scharfe des Vergleichsbildes riihrt also nur von der Leistungsgrenze des 
Lichtmikroskopes her. Alle drei Teilbilder sind durch optische Nach- 
vergroBerung auf den gleichen Mafstab gebracht. 
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Es ist denkbar, da durch die Dehnung der Gummifolie Winkelver- 
zerrungen entstehen. Abdrucke von in Glas geritzten Kreuzgittern 
zeigen jedoch, daB ihr rechter Winkel erhalten bleibt, wenn der abge- 
driickte Objektort in der Mitte der Kreis6ffnung des Vakuumkessels 
lag. Durch Inhomogenitaéten der Gummifolie und des Lacks entsteht 
bisher noch ein merkliches optisches Rauschen. 


3. Dehnung und Einebnung des Reliefs 


Laterale Dehnungen in den Richtungen x und y parallel zur Ober- 
flache der Gummifolie fiihren zu mechanischen VergréBerungen V’, und 
V, der Struktur. Bei gleichmaBiger Dehnung in beiden Richtungen gilt 
V,=V,=V,,. Diese laterale Dehnung bewirkt eine Abnahme der Folien- 
dicke. Das Profil eines Reliefs in der Oberflache der Folie wird ent- 
sprechend flacher; fiir die Profilhéhe z gilt dann V,<1. 

Bei der Dehnung von Gummifohen erfolgt erfahrungsgemaB keine 
Volumenanderung®. Deshalb gilt V,-V,-V,=1. Die lateralen Auf- 
lédsungsgrenzen fiir das gedehnte Objekt sind durch Wellenlange und 
Apertur des verwendeten Mikroskops gegeben; es gilt Ax’ =Ay'’ 2A/24. 
Die Tiefenstruktur des gedehnten Objektes kann — etwa durch Inter- 
ferenzen — auf 42’ genau vermessen werden. Fiir das ungedehnte Ob- 
jekt. gelten- die Autlosungserenzen Ax—=Ax'/V,, Ayv=Ay'|V,, Ag= 
Az'|V,. Analog zu einer von THORNTON? vorgeschlagenen Erweiterung 
des Prinzips von INGELSTAM wird damit®: 


Ax Ati Asg =A4 IVs Ay {V3 Ae iV, —=constes Po)8. 


Interessiert bei speziellen Objekten nur die Struktur in x-Richtung, so 
ist es zweckmabig, das Objekt oder seinen Abdruck nur in dieser 
Richtung zu dehnen; dann bleibt V,~1. Nun wachst 4z2=42'V,V, 
nicht so stark an, wie es bei gleichmaBiger Dehnung geschahe. Verzichtet 
man auf Messungen in der z-Richtung, so ist dennoch ein kleines Az 
erwiinscht, denn dies bedeutet bei einer gegebenen Struktur des ur- 
spriinglichen Objekts einen gréBeren Kontrast bei der Abbildung der 
gedehnten Struktur. 

Es ist auch denkbar, einen Gummiabdruck lateral zu schrumpfen, 
dann wird V,>1. So ist es prinzipiell méglich, durch Verzicht auf la- 
terale Aufloésung die Auflésung fiir Tiefenstrukturen tiber das bei Inter- 
ferenzmikroskopen iibliche zu steigern. Versuche in dieser Richtung 
verliefen noch unbefriedigend, denn die Schrumpfung von Abdrucken 
auf vorgedehnten Tragerfolien war mit sehr starkem Rauschen behaftet. 

6 Le Bras, J.: Grundlagen der Wissenschaft und Technik des Kautschuks. 


Stuttgart 1956. 
?7 THORNTON, B.S.: Optica Acta 4, 41 (1957). 
8 MENZEL, E.: 5. Conf. Internat. Commiss. Optics, Stockholm, 1959. 
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4. Die Eigenschaften der Reliefubertragung 
Ahnlich wie in der Elektroakustik wurde es in der Optik iiblich, die 
Ubertragungseigenschaften eines Systems im Sinne der Fourier-Trans- 
formation darzustellen. Das ist bequem und iibersichtlich, solange eine 
lineare Ubertragung vorliegt, d.h., solange eine Verdopplung der 
Amplitude des Eingangssignals eine entsprechende Verdoppelung bei 
dem Ausgangssignal zur Folge hat. Eine Ubertragungsfunktion kenn- 
zeichnet den Ubertragungskanal. Sie gibt an, mit welchen Amplituden 
die Eimzelfrequenzen des Objekt- 
spektrums itibertragen werden. 
Meist kann man sich zur Beschrei- 
bung des Kanals auf Objekte be- 
schranken, die nur von einer Orts- 
koordinate (x) abhangen. In diesem 
Sinne wird das Objektrelief z(x) 
durch die mechanische Vorver- 
groBerung in ein Relief z’ (x’) tiber- 
tragen durch die Transformation 

f(x") = ffz(x)M(R) x 
x exp{— 221R(x'[V,— x)} dx dR. 
R ist die Ortsfrequenz bei der 
Spektraldarstellung des Objekts. 
M(k) ist die Rehefiibertragungs- 
funktion; sie ist 1m Idealfalle eine 
Konstante. Wegen des oben bespro- 
Be pa es chenen Verlustes an Relieftiefe in- 
Fig. 4. Gedehnter Abdruck einer Glimmerstufe folge der Dehnung gilt im Idealfalle 
(21,04) im Interferenzmiktoskop. Vm=2,7  M(R) =V,=4/V,V, und bei gleich- 

maBiger Dehnung M(R) =1/V;. 

Der wirkliche Verlauf von M(R) laBt sich aus der Elastizitatstheorie 
gewinnen; zundchst wurde er experimentell bestimmt aus gedehnten 
Abdrucken von senkrecht abfallenden Glimmerstufen der Héhe z. Die 
Lackabdriicke wurden mit emem Interferenzmikroskop vom Michelson- 
Typ photographiert. Ein Beispiel zeigt Fig. 4. Aus der Streifenverschie- 
bung ergibt sich an der Stufe eine Profilhéhe z’ (0). In der Entfernung x; 
fallt die Profilhéhe auf das weiterhin konstante 2’ (%;,) = 2’ (ce) ab (Fig. 5). 
Die Aufsteilung an der Kante zeigt analog zu den Halos beim Phasenkon- 
trast ®und bei Lackabdrucken”, daB M (R) Bandfiltereigenschaften besitzt. 
Fiir kleine R ist M kleiner als fiir mittlere R. Die MeBgenauigkeit im Inter- 


® MENZEL, E.: In P. Morret, Optics in Metrology. Pergamon Press 1960 und 
Optik 15, 460 (1958). 
10 DEUBNER, B., H. Ki!mMMEL u. W. ROLLWAGEN: Z. angew. Phys. 5, 284 (1953). 
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ferenzmikroskop erlaubt nur eine grobe Festlegung von M (R). Dafiir 
ist der in Fig. 6 dargestellte Kurventyp ausreichend, seine Zusammen- 
setzung aus zwei geraden Stiicken erlaubt eine einfache Rechnung. Aus 
dem Faltungsprodukt der Fourier-Transformierten dieser fiir M ange- 
nommenen Funktion mit der Stufenfunktion des Objekts ergibt sich 
rechnerisch das Relief des gedehnten 
Abdrucks. Aus gemessenen Funk- 
tionswerten 2’ (x’) der Abdrucke 
k6énnen nun die fiir den Verlauf von 
M (Rk) charakteristischen Funktions- 
werte errechnet werden. 

Fiir Glimmerstufen der Héhe 
251uund V,, =3 wurde im Rahmen ores 
einer MeBunsicherheit von ao 10% Fig. 5. Profil des peated Abdrucks einer Stufe 
2'(0)/z =V,=1/V,, gefunden ; dadurch 
ist der horizontale Teil von M festgelegt. Weiter ergibt sich mit etwas 
gréBerer MeBunsicherheit M(0) =2' (x4)/z =1/2V,2. Der Knickpunkt der 
beiden Geraden liegt etwa bei Ry =5 V,,/2 x, =0,30u4. Ein Abfall von M 
bei hohem R ist nicht merk- 


2’ 


x! 


lich, da der Abdruck der & 

Kante steil verlauft. Beim - : 

praktischen Gebrauchiiber- % Mn 

lagert sich der Kontrast- S aoane. 5 
ubertragungsfunktion M S , 

die Ubertragungsfunktion ¥*%/” 

des benutzten Mikroskops; 

dessen Leistungsabfall bei 


hdheren Raumfrequenzen 
wird durch die Bandfilter- Fig. 6. Reliefiibertragungsfunktion, Gestrichelt: Uneigentliche 
eigenschaft von M zum Ubertragungsfunktionen bei nichtlinearem Verhalten 
Teil kompensiert. 

Fiir Glimmerstufen der Hohe z>1 oder Dehnungen V,,> 4 ergeben 
sich andere Funktionen M(k); von denen sind zwei gestrichelt in Fig. 6 
eingezeichnet. Die Einebnung ist relativ starker als in dem oben be- 
sprochenen Fall; auBerdem ist jetzt die Kante merklich schrag gestellt, 
das bedeutet formal einen Abfall von M bei héheren Raumfrequenzen. 
Die Gummifolie kann noch auf V,, =6 gedehnt werden, ohne zu zerreiBen ; 
dann zeigen sich aber Mikrorisse an den Kanten des Reliefs. 

Sobald die Ubertragungsfunktion M abhangig von der Objekt- 
struktur wird, also bei héheren Glimmerstufen oder starker Dehnung, 
ist ein linearer Formalismus der Ubertragung nicht mehr gerechtfertigt ; 
dort verliert die Funktion M(R) eigentlich ihren Sinn. Ein quantitativer 
Riickschlu8 vom gedehnten Abdruck auf das originale Relief ist nicht 
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mehr durch eine ziemlich einfach zu handhabende lineare Transforma- 
tion moglich. Fiir qualitative Untersuchungen ist jedoch das Verfahren 
auch hier noch wertvoll. 

Die Nichtlinearitat zeigt sich bei der mechanischen Vorvergr6éBerung 
unter den gleichen Umstaénden wie etwa beim Phasenkontrast, namlich 
dann, wenn Objekte von gréberer Struktur iibertragen werden sollen, 
oder wenn die Empfindlichkeit des Verfahrens sehr hoch getrieben 
werden soll. Das geschieht hier durch extreme Dehnung und beim 
Phasenkontrast durch starke Absorption im Phasenplattchen, mit der 
man sich dem Bereich der voéllig nichtlinearen Dunkelfeldmikroskopie 
nahert?. 


Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danken wir fiir apparative Hilfsmittel. 
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Aus dem Physikalisch-Technischen Institut der Deutschen Akademie 
der Wissenschaften zu Berlin, Bereich Elektronische Halbleiter 


Zum Einflu8 von Wasserstofft 
auf die Photoleitfahigkeit 
von CdS-Einkristallen 


Von 
M. AscHE und F. EcKart 
Mit 5 Figuren im Text 
(Eingegangen am 12. Juli 1961) 


Der Einflu8 von Wasserstoff auf die Photoleitfahigkeit von CdS-Einkristallen 
wurde bei Zimmertemperatur und bei 500° K untersucht. Zur Deutung der Er- 
gebnisse wurden erganzende Messungen der Lebensdauer und der Beweglichkeit 
durchgefiihrt. 


1. Einleitung 


Der Einflu8 von Wasserdampf}>?, Helium’, feuchter Luft?, Cad- 
mium- und Schwefeldampf‘, Stickstoff?.®, Sauerstoff?:®®, Kohlen- 
dioxyd? und Wasserstoff?1°. auf die Photoleitung von CdS-Ein- 
kristallen ist verschiedentlich untersucht worden. Erganzend hierzu 
sollte der Einflu8 einer Wasserstoff-Temperung bei 500° K auf die 
Photoleitfahigkeit untersucht werden. 


2. Versuchsdurchftthrung 


Die CdS-Einkristalle (Abmessung 1 x 0,3 x 0,01 cm’) werden ohne 
absichtliche Dotierung aus der Dampfphase gewonnen. Die Ergebnisse 
der spektralanalytischen Untersuchungen der fiir die Messungen ver- 
wendeten Herstellungschargen sind in der Tabelle zusammengestellt. 
Die Verunreinigungen sind zwar in willkiirlichen, aber von Probe zu 


1 Buse, R.H.: J. Chem. Phys. 21, 1409 (1953). 

2 BERGER, H., K.W. BOER u. E.H. WEBER: Z. Physik 158, 501 (1960) 

3 BuBE, R.H.: Phys. Rev. 101, 1668 (1956). 

4 KRoEGER, F.A., H. J. VINK u. J. VAN DEN BoomGarpD: Z, phys. Chem. 203, 
1 (1954). 

5 KROEGER, F.A., H.J. VINK u. J. VotGER: Phil. Res. Rep. 10, 39 (1955). 

6 MuscHEID, W.: Ann. Phys. 13, 305 (1953). 

? LiEBSON, S.H., u. E. J. West: J. Chem. Phys. 23, 977, 1732) (1955). 

8 VorE, H.B. DE: Phys. Rev. 102, 85 (1956). 

9 KITAMURA, S.: J. Phys. Soc. Japan 15, 2343 (1960). 

10 AscHE, M.: Einwirkung von Wasserstoff auf die Photoleitfahigkeit von 
CdS-Einkristallen. Diplomarbeit, Humboldt-Universitat 1959. 

11 AscueE, M., u. F. Eckart: Mbr. DAW Berlin 2, 261 (1960). 
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Probe vergleichbaren Zahlenwerten von 1 bis 10 angegeben, wobei 1 
gerade eben spektralanalytisch nachweisbar ist. 


Andere als in der Tabelle angegebene Elemente waren nicht nach- 
weisbar. 

Gemessen wird in Spalt- und Sandwich-Anordnung. Die Leit- 
fahigkeitsanderungen werden in Spaltanordnung nach der Vier-Spitzen- 
methode gemessen, und zwar bei einem Abstand der auBeren Elektroden 
(aufgedriickte Kontakte mit Goldspitzen) von 0,6 bis 0,7 cm und dem 
der beiden inneren von 0,2 bis 0,3 cm. Die Kontaktierung der Spalt- 
zellen erfolgt entweder durch Aufdampfen von Gold oder durch Aut- 


Tabelle. Evgebnisse dev spektvalanalytischen Untersuchungen von CdS-Kristallen 
aus verschiedenen Herstellungschargen 


Nachgewiesene Elemente 


Charge 


Die Aufnahmen wurden am Quarz-Spektrographen Q 24 von Zeiss als Bogen- 
und Funkenspektren gemacht. Die Anregungsbedingungen waren die folgenden: 

1. Wechselstrom Dauerbogen: 5 bis 10 A, Spaltbreite 20 u, Elektrodenabstand 
2,5mm, Belichtungszeit 5 sec. 

2. Funkenanregung: 12 kV, 3000 pF und 0,8 mH, Spaltbreite 30 u, Elektroden- 
abstand 2,5 mm, Belichtungszeit 3 x 20 sec. 


streichen einer Silberpaste. Vor der Goldbedampfung wird die Ober- 
flache wahlweise beglimmt. — Die Sandwich-Zellen werden vor der 
Kontaktierung mit halbdurchlassigen Goldaufdampfschichten grund- 
satzlich beglimmt. Die GrdBe der belichteten Flache lag zwischen 
41 bis33.. 4.057.cm2. 

Die Photoleitfahigkeit der Spaltzellen wird bei Zellenspannungen 
von 30 oder 100 V gemessen. Die Potentialdifferenz AU an den beiden 
inneren Sonden wird mit einem Einfadenelektrometer bestimmt. Das 
Verhaltnis von Strom I zu AU wird als ,,Photoleitfahigkeit‘‘ definiert. 
Diese ist wegen der Wellenlangenabhangigkeit der Eindringtiefe des 
Lichtes nicht auf Lange und Querschnitt normiert. 


Der Kristall wird einschlieBlich Elektroden belichtet, und zwar 
wird der Lichtstrom einer mit Gleichstrom betriebenen HBO 200 im 
Bereich von 420 bis 570 bzw. bis 740 my. spektral mit Zei®-Interferenz- 
filtern zerlegt und die Intensitat fiir jede Wellenlange durch Drahtnetz- 


filter und Stromanderung auf 5 x 10! Quanten/cm? sec (gemessen mit 
Vakuum-Thermoelement) eingeregelt. 
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Die Tragerlebensdauer wird nach STEVENSON und Kryes? bestimmt. 
Im Bereich der Auslduferabsorption (A> 530 mu) wird das auf den 
Kristall auftreffende Licht einer HBO 200 durch Drehspiegel zerhackt 
und das Abklingen der Photoleitfahigkeit auf den e-ten Teil mit Ver- 
starker (BV 8) und Oszillograph (OG 1-8) gemessen. 

Tragerbeweglichkeit und Lebensdauer werden auBerdem nach der 
Wechsellichtmethode!*!4 berechnet. Die mit Gleichstrom betriebene 
XBO 100 wird mit einer Frequenz zwischen 1 und 10 kHz moduliert, 
und zwar betragt der mit einer Vakuum-Photozelle gemessene Modu- 
lationsgrad 0,5 bis 5%. Wegen der im Ausladufergebiet zu geringen Emp- 
findlichkeit wird an der Absorptionskante des CdS (ZeiB-Interferenz- 
filter fiir 510 mu) mit 104 Quanten/cm? sec eingestrahlt. Der Photo- 
strom wird als Spannungsabfall an 1 MQ mit Verstarker und Oszillo- 
graph gemessen. 

3. Versuchsergebnisse 

a) Photoleitfahigkeit. Die tiberwiegende Zahl der untersuchten CdS- 
Einkristalle zeigt bei Zimmertemperatur an Luft und im Vakuum von 
ps2 x 10° Torr eine spektrale Verteilung der Photoleitfahigkeit, die 
dem Verlauf des optischen Absorptionskoeffizienten entspricht (Fig. 4 
und 3: Kurve J). 

Durch Tempern der Kristalle bei 500° K im Vakuum steigt die 
Photoleitfahigkeit im Grundgittergebiet und in der Nahe der Absorp- 
tionskante allgemein an, und es bildet sich bei wiederholten Temperungen 
an der Absorptionskante ein Maximum aus (Fig. 2 und 4: Kurve /; 
Fig. 3: Kurve 2). 

Bei vorher im Vakuum bei 500° K getemperten Kristallen wird in 
Wasserstoffatmosphare bei Zimmertemperatur die Photoleitfahigkeit 
herabgesetzt, und zwar besonders stark im Gebiet der Grundgitter- 
absorption (Fig. 1, 2 und 4: Kurve 2; Fig. 3: Kurve 3). Diese Einwir- 
kung ist reversibel (Fig. 4), und zwar auch bei Sandwich-Kontaktierung 
(Fig. 5), bei der vermutlich wegen der Diffusion des Wasserstoffs durch 
die Goldaufdampfschicht der Wasserstoff-EinfluB erst nach langerer 
Einwirkungszeit merklich ist. 

Temperungen der CdS-Einkristalle bei 500° K im_ strémenden 
Wasserstoff erhéhen die Photoleitfahigkeit, wobei das Maximum bei 
510 my. besonders ausgepragt wird (Fig. 1: Kurve 3 bis 8; Fig. 2: Kurve3; 
Fig. 3: Kurve 4 und 5). Der Einflu8 ist aber nur zum Teil reversibel. 

Dieses Verhalten ist offenbar unabhangig von der Kontaktierung. 
Durch die Beglimmung der Kristalle vor der Kontaktierung wird der Be- 
trag der Photoleitfahigkeit allgemein um ein bis zwei GroBenordnungen 


12 Stevenson, D.T., and K. J. Keyes: J. Appl. Phys. 26, 190 (1955). 
13 FASSBENDER, J., u. H. LEHMANN: Ann. Phys. 6, 215 (1949). 
14 Niexiscu, E.A.: Ann. Phys. 15, 279, 288 (1955). 
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erhoht. Eventuelle Anderungen der Kontakteigenschaften beim Tem- 
pern werden dadurch eliminiert, daB an Stelle des Photostroms J 
das Verhaltnis Z/AU ausgewertet 

wird.Wenn Photospannungen auftre- —_wA 

ten, sind sie gré8enordnungsmaBig Pre 

gegen die angelegte Spannung zu fe 
vernachlassigen. 4 


b) Rekombinationszeit und Be- 
weglichkeit. Die an CdS-Einkristallen 
gemessenen Rekombinationszeiten 
liegen zwischen 250 bis 750 usec. Die 
nach beiden Methoden ermittelten 
Werte stimmen innerhalb der Meb- 
genauigkeit gut iiberein. Andere 
Autoren? finden Werte zwischen 
LO" DIS 10.9 SEC. 


70 


Photostrom L 


15 BROSER, J., u. R. WARMINSKyY: Ann. 
Phys. 7, 289 (1950). 

ICTSMITH I. Wee RCA. Rev. 12) 350 70 
(1951). 

“ FASSBENDER, J., u. B. SERAPHIN: Fig. 5. Photostrom J in Abhangigkeit von der 
Ann. Phys. 10, 374 (1952). Wellenlinge des eingecentien Lichtes fiir einen 


if DrEDRIcH, H.: Ann. Phys. 13, 349 in Sandwich-Anordnung kontaktierten CdS-Kri- 
(1953). stall. Kurve J: Im Vakuum (pS2 x 1078 Torr.) 


19 Fe ; Kurve 2: Nach mehrstiindiger Wasserstoffein- 
Buse, R.H.: J. Chem. Phys. 23, 15, wirkung. Kurve 3: Im Vakuum (p<2 x 10-6 Torr). 


18 (195 5). Kurve 4: Im Vakuum nach Ausheizen bei 500° K 
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Fig. 41. ,,Photoleitfahigkeit‘‘ Z7/AU (gemessen bei Zimmertemperatur) in Abhangigkeit von der Wellenlange 

des eingestrahiten Lichtes fiir verschieden vorbehandelte CdS-Einkristalle in Spaltanordnung. Kristall aus 

Charge 246 ohne Beglimmung, mit Silber kontaktiert. 7: 250 wsec; uw: 70 cm?/Vsec. Kurve 7: Nach Vakuum- 

Behandlung (bei pS 2 x 10-6 Torr langsam auf 500° K hochgeheizt). Kurve 2: Nach Wasserstoff-Einwirkung 

(bei Zimmertemperatur). Kurve 3—8: Nach jeweils einstiindiger Temperung bei 500° K im stromenden 
Wasserstoff 


Fig. 2. ,,Photoleitfahigkeit‘‘ J/AU (gemessen bei Zimmertemperatur) in Abhangigkeit von der Wellenlange 
des eingestrahlten Lichtes fiir verschieden vorbehandelte CdS-Einkristalle in Spaltanordnung. Kristall 
aus Charge 246 ohne Beglimmung, mit Silber kontaktiert. +: 750 usec, w: 110 cm*/Vsec, Kurve 1: Nach 
dreistiindiger Temperung bei 500° K im Vakuum (p<2 x 10-* Torr). Kurve 2: Nach Wasserstoff-Einwir- 
kung (bei Zimmertemperatur). Kurve 3: Nach einstiindiger Temperung bei 500° K im strémenden Wasserstoff 


Fig. 3. ,,Photoleitfahigkeit‘‘ 7/AU (gemessen bei Zimmertemperatur) in Abhangigkeit von der Wellenlange 

des eingestrahlten Lichtes fiir verschieden vorbehandelte CdS-Einkristalle in Spaltanordnung. Kristall aus 

Charge 246 nach Beglimmung, mit Gold kontaktiert: 7: 700 usec, w: 50cm*/Vsec. Kurve 1: Im Vakuum 

(pS2 x 10-6 Torr). Kurve 2: Nach zweistiindiger Temperung im Wasserstoff. Kurve 3: Nach Wasserstoff- 

Einwirkung (bei Zimmertemperatur), Kurve 4: Nach einstiindiger Temperung im Wasserstoff. Kurve 9: 
Nach zweistiindiger Temperung im Vakuum 


Fig. 4. ,,Photoleitfahigkeit’‘ J/AU (gemessen bei Zimmertemperatur) in Abhangigkeit von der Wellenlainge 

des eingestrahlten Lichtes fiir verschieden vorbehandelte CdS-Einkristalle in Spaltanordnung. Kristall aus 

Charge 268 nach Beglimmung, mit Gold kontaktiert. 7: 450 wsec, 2: 15 cm?/Vsec. Kurve J: Nach Tem- 

perung im Vakuum bei 500° K. Kurve 2: Im Wasserstoff bei Zimmertemperatur. Kurve 3: Im Vakuum 

(p<2 x 10-8 Torr). Kurve 4: Im Wasserstoff bei Zimmertemperatur. Kurye 5: Nach Hochheizen im 
Vakuum auf 500° K. 
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Die nach der Wechsellichtmethode berechneten Werte fiir die Be- 
weglichkeit s1 liegen zwischen 15 bis 100 cm?/Vsec und damit innerhalb 
jenes Wertbereiches von 5 bis 200 cm?/Vsec, der in der Literatur*,°.19~?1,91 
angegeben wird. Obgleich unsere Werte nicht sehr genau sind, so stellen 
sie doch eine brauchbare Naherung fiir die Bestimmung der Ober- 
flachen-Rekombinationsgeschwindigkeit dar. 

Fiir die Auswertung wurde lediglich der Absorptionskoeffizient A 
der Literatur entnommen*”®. 


4. Auswertung und Diskussion 


Die Berechtigung, fiir die Analyse der spektralen Photoleitfahigkeit 
die spezialisierte Traégerbilanz von DE VorE*»*3 auf das vorliegende 
Problem anzuwenden, ist bereits diskutiert worden!®. Dieser Ansatz 
enthalt die optische Erzeugungsrate in Abhangigkeit vom Absorptions- 
koeffizienten, einen monomolekularen Rekombinationsterm**, einen 
Diffusionsstrom wegen der beziiglich der Kristalldicke inhomogenen 
Ladungstragererzeugung und die Oberflachenrekombination als Rand- 
bedingung. 

Die Zahl der Ladungstrager N ist danach: 


| ZZ, 
, _Z EX (2 coth 2 — Z coth ol 
nO 7 oats tee 2 1 
Y 1 + Ecoth A/2 | Zz (1) 
mit . — 
Aes asl Kae teas | ee 
Dr D 
* Der relative Fehler von yw, der durch die Abweichung von K um 6K bedingt 
ist, betragt rr 
a EY eee aes 1 6K 
OES K 


wenn L = Kristalldicke. Der relative Fehler ist <7$,6K, d.h. man kann a 
benutzen, um die GréBenordnungen der Diffusionskonstanten D aus der Einstein- 
schen Beziehung D=ykT/e zu ermitteln. 

xx Da bei den untersuchten Kristallen die Lécher-Lebensdauern < 1077 sec 24,25 
und jene der Elektronen 107% bis 10-4 sec betragen, wird die Rekombination iiber- 
wiegend tiber Zentren erfolgen. 

20 ButTLerR, W.M.: Uber den Einflu8 des elektrischen Kontaktes bei Unter- 
suchungen an CdS-Einkristallen. Diss. Humboldt-Universitat Berlin 1954. 

21 GILDART, L., and A.W. Ewatp: Phys. Rev. 83, 359 (1951). 

22 VorE, H.B. DE: Phys. Rev. 102, 85 (1956). 

*3TanG TrnG-YUAN u. Kao Kuo-Yu: Effekt der Oberflachenrekombinations- 
geschwindigkeit auf die spektrale Empfindlichkeit der Photoleitung. Festkérper- 
physik und Physik der Leuchtstoffe, Tagung in Erfurt 1957, Akademie-Verlag, 
Berlin 1958. 

4 AutH, J.: Untersuchungen iiber den PME-Effekt und die Eigenschaften 
der Defektelektronen in CdS, Diss. Humboldt-Universitat Berlin 1959. 

25 FRIEDRICH, H.: Persdnliche Mitteilung. 
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wenn Q Intensitat der optischen Anregung, 

s Oberflachen-Rekombinations-Geschwindigkeit, 

t Lebensdauer, 

JX Absorptionskoeffizient, 

D Diffusionskoeffizient, 

L Kristalldicke. 

Fiir mittlere Werte des Absorptionskoeffizienten K folgt durch Dif- 

ferentiation von Gl. (1) nach Z die Bedingungsgleichung fiir die Existenz 
eines Maximums der spektralen Verteilung der Photoleitfahigkeit. 


Mit den an unseren CdS-Kristallen gemessenen Werten von: 
ep ee 
kK = 300 cm™ an der Kante”® 
Ta— 150) pis 50sec, 
D = 0,4 bis 4 cm?/sec. 


und fiir das Verhaltnis von 


Tphoto (420 my) __ 0,5... 0,005 
T photo (510 my) 


ergeben sich fiir A=L/| ‘Dt Werte zwischen 0,6 bis 1 und fiir Z =K - L ~3. 
E=s| 't/D variiert von 10 bis 103. 

Aus dem gemessenen Verhaltnis der Photostréme, bei 510 my und 
400 mw. fiir einen in Wasserstoff mehrfach getemperten CdS-Einkristall 
folgt, daB Wasserstoffbehandlungen eine erhéhte Oberflachen-kekom- 
binations-Geschwindigkeit s bedingen. Diese Oberflachen-Rekombi- 
nations-Geschwindigkeit s legt nach der Wasserstofftemperung bei 
10? bis 10? cm/sec und wachst durch mehrfach wiederholte Wasserstoff- 
temperungen auf Werte von 10! bis 10° cm/sec. 

Die bei wiederholten Temperungen ansteigenden Absolutwerte der 
Photoleitfahigkeit lassen sich indessen nicht durch erhéhte Oberflachen- 
Rekombination erkliren, man hat vielmehr auch eine Anderung der 
Volumenlebensdauer in Betracht zu ziehen, die durch neu gebildete 
Rekombinationszentren2® verursacht wird. Eine Erhéhung von Tt be- 
wirkt eine héhere Leitfaéhigkeit, da dN/dt positiv ist. Fiir die unter- 
suchten Kristalle unterscheidet sich t vor und nach den Wasserstoff- 
temperungen um etwa den Faktor 1,5, der allerdings (vor allem in der 
Nahe der Absorptionskante) noch nicht ausreicht, um den gesamten 
Betrag der Photoleitfahigkeits-Erhohung zu erklaren. 

Die erhéhte Photoleitfahigkeit kann indessen auch dadurch auftreten, 
daB8 Ladungstrager aus neu erzeugten Zentren angeregt werden. Wahr- 
scheinlich bilden sich sowohl bei Temperungen im Vakuum als auch 


26 Rose, A.: Phys. Rev. 97, 322 (1955). 


536 M. Ascue u. F. Ecxartr: Einflu8 von Wasserstoff auf die Photoleitfahigkeit 


in der reduzierenden Wasserstoff-Atmosphare*®:??~*! Schwefelliicken. 
Fiir die Ladungstragerkinetik ist es dabei gleichgiiltig, ob Schwefel- 
wasserstoff gebildet und im Gasstrom abgefiihrt wird, oder ob Wasserstoff 
an Schwefelatome gebunden im Gitter verbleibt. 

Jedenfalls treten durch die Temperungen Stérstellen auf, die als 
Rekombinationszentren die Volumenlebensdauer der Leitungselektronen 
beeinflussen und bei optischer Anregung die Ladungstragerzahl un- 
mittelbar erhohen. 


27 Motiwo, E., u. F. St6cKMANN: Ann. Phys. 3, 223 (1948). 

28 FASSBENDER, J.: Z. Physik 145, 301 (1956). 

29 HEILAND, G.: Z. Physik 148, 15 (1957). 

30 CoLtins, R. J., u. D.G. THomas: Phys. Rev. 112, 388 (1958). 

31 Miyazawa, H., H. Maepa and H. Tomisurma: J. Phys. Soc. Japan 14, 41 
(1959). 
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The experience gained in this study indicated that Cervidae antlers afford a con- 
venient means for measuring levels of ambient radioactivity over large areas. 

By the use of antlers, it was possible to compare Sr® levels resulting from bomb 
testing “‘fallout”’ year by year from 1943 through 1958 in a number of areas in the 
United States, Canada, and Alaska. The most surprising finding was the very 
high levels for Alaska in 1958. 

From calculations based on total beta counts in antlers, it was possible to show 
that the radiation dose delivered to bone from short-lived fission products is in- 
significant as compared to the dose delivered by Sr®°/Y?, 


Introduction 


Although the intense concern about “‘fallout’’ which existed a 
couple of years ago has largely subsided, there still remains consider- 
able interest and need for information on levels of ambient radioac- 
tivity. The following report is an evaluation of the use of Cervidae 
antlers as a means for collecting such data (i.e., for sampling and estimat- 
ing levels of radioactivity spread sparsely over large areas). 

The idea of deer antlers as indicators of environmental radioactivity 
has occurred to a number of individuals over the years **, undoubtedly 
because of certain characteristics of this species. In its browsing, the 
deer takes in foliage and brush representative of a tremendous surface 
area for fallout deposition and metabolically concentrates the radio- 


* Work performed under the auspices of the U.S. Atomic Energy Commission. 

xx Only one published report has appeared on radioactivity in deer antlers’, but 
information, opinions, and indications of interest in the subject have come in the 
form of personal communications (i.e., from E.C. ANDERSON of this Laboratory, 
A. ScHuULERT of the Lamont Geological Observatory, A. KramisH of the Rand 
Corporation, J. Lape of the New York State Department of Health, and V. 
ScHuLtz of the AEC’s Division of Biology and Medicine). Dr. ScuuLtz has three 
preliminary reports on studies of radioactivity in deer antlers: one of his own, one 
by LrnpBere et al. from UCLA on Nevada deer, and one from Y. Hiya of the 


University of Tokyo. 
1 HAWTHERN, J., and R.B. DucKwortH: Nature, Lond. 182, 1294 (1958). 
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activity in a compact structure which is relatively easy to obtain. 
Moreover, isotopes of special interest —the bone seekers—are involved. 
The time of activity accumulation can be readily determined, and the 
year-by-year accumulations can be compared in the same herd. The 
present project was undertaken more as a feasibility study in an attempt 
to ascertain the limitations and usefulness of deer antler radioactivity 
studies rather than to answer any specific question on environmental 
or biospheric contamination. 


Experimental Procedure 


Specimen Sources. Specimens were sent to the Laboratory as a 
result of publicity in local news bulletins ans articles in Time and Sports 
Illustrated magazines. No attempt was made to obtain specimens from 
any one particular geographic area or according to any special pattern. 
All antlers received, whose identity with respect to year and site of 
procurement was well established, were analyzed. By and large, spe- 
cimens were obtained from animals killed during hunting season. A few 
specimens were taken from animals killed for other reasons, and these 
were received in the velvet stage rather than as mature antlers. No 
dropped antlers were used. A total of 72 specimens were obtained from 
the United States, Canada, and Alaska. These included not only deer 
antlers but also those from elk, caribou, and reindeer. At least one 
specimen for each year from 1945 through 1958 inclusive was obtained, 
and in addition one from the year 1935. 


Methods of Assay. Two types of m2asurem2nts were made: Sr? 
assays and total beta counts. Strontium®® assays were done by a pro- 
cedure developed in this Laboratory?. The samples were prepared for 
assay merely by cutting the antlers into small pieces and ashing 100 g 
samples in a muffle furnace for 4 hr at 700°. Replicates were done to 
the extent of the quantity of specimen available. Counting times were 
such that at levels of 10 d/min/g ash or higher the standard deviation 
due to counting procedure was less than 2%. At less than 10 d/min/g 
ash, the standard deviation was less than 5%. The standard deviation 
between replicate analyses is discussed in the procedural report?. It 
was of the order of 10%. 


For total beta counting, ash was used without further treatment and 
since color in the ash sample affected the counter efficiency, care was 
taken to obtain as white a sample as possible. In the preparation of 
the ash, the antlers were first washed with cold running water to remove 


2 ForEMAN, H., and M.B. RosBerts: Submitted to Intern. J. Appl. Radiation 
and Isotopes. 
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as much blood pigment from the bone marrow as possible, and then 
thoroughly washed with hot soap and water to remove surface dirt and 
contamination. The samples were autoclaved for 2 to 3 hr and again 
washed with water and detergent and rinsed thoroughly with hot water. 
Rinsing resulted in the removal of the rest of extraneous debris, liberated 
marrow fat, and gelatin, and most if not all of the soluble mineral phase 
including sodium, potassium, and cesium. The sample was then ashed 
for 8 to 10 hr at 700°. After cooling, a fine powder was obtained by 
grinding in a mortar. Each counting sample consisted of 10 g of ash 
and enough scintillation solution to bring the volume to 30 cc. The 
scintillation solution was the standard terphenyl-POPOP-toluene mix- 
ture containing in addition 25% by weight of powdered polystyrene 
plastic. The plastic dissolved to give a clear viscous solution, which 
kept the bone powder in suspension. The counting setup has been 
described in a previous publication®. Each sample was counted for a 
total of 10000 counts to give a standard deviation for counting of less 
than 5%. When sufficient sample was available, three separate counting 
samples were prepared and counted. An internal standard of Y® was 
used at the counting of each sample to determine counting efficiency. 
Yttrium*! was selected because it could be conveniently prepared as 
a standard and because it has an “‘average’’ beta spectrum. 


Results 


The analytical results are presented in Table 1. Strontium®® data 
are expressed as d/min/g of ash rather than the customary wuc/g of 
calclum because calcium analyses were not done. However, a good 
average value for calcium in deer antler ash is generally considered to 
be 38.5 % 45 and by using this number the results in column 2 (Table 1) 
can be converted to pug/g calcium merely by multiplying by the fac- 
tor 1:18. Strontium® assays are missing on a number of specimens 
because not enough sample was available. Column 3 in the table shows 
total beta count in c/min/g. This is the crude net count after back- 
ground has been subtracted. In the next column, the results for beta 
counting are given after correction for counting efficiency has been 
made. In the last column are presented results of calculations illu- 
strating the relative importance of Sr® versus short-lived fission pro- 
ducts with respect to radiation dose delivered to bone. The assumptions 
involved and the method of calculation are presented in the Discussion 
section below. 


3 Haves, F.N., B.S. Rocrers and W.H. Lancuam: Nucleonics 14 (3), 48 (1956). 
4 ScuuLtz, V.: Unpublished results on deer bones. 
> LINDBERG, R.G., and J.H. Orarson: Unpublished results on deer bones. 
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Table 1. Radioactivity in Cervidae Antlers 
EE 


and | | Total Beta Corrected neve et oe 
pris sre | Counts Beta Counts Pa Seen 
Sample } 
| (d/min/g ash)* |  (c/min/g ash) (d/min/g ash) (%) 
N | 
1958 | 
Alaska (R) 105-4 35:5 | 206-0 100 
Alaska (R) . . . 162:7 25-0 237:1 100 
Maske (@)m ss 2 | 145°5 | yes) 218-4 100 
Alaska o 64-0 | 33-6 127-8 100 
Arizona (D 9°5 4°5 27:0 87:7 
| 
Br. Columbia (D) | = 17°9 67:9 = 
Br. Columbia (D) = AIS) 7423 = 
California (D) . . 1.022 225 19-7 100 
California (D) . . 10-4 6°5 25-2 92°5 
California (D) . . | — 8:8 26°5 ae 
Colorado (E) . . 30:5 | 9-4 | 68-7 9674 
Michigan (D) . . | = 4°3 40-6 = 
Missouri (E). 21-4 8-4 79°8 Hes 
Missouri (E). | 21:1 7:0 Vine 80°3 
Missouri (E). : 28°8 7:6 62:9 Oia 
Nevada (D). . . 18-9 59 61:8 82:7 
| 
New Hamp. (D) . 15:6 | silent 39°4 | 92:4 
New Mex. (D) 20:3 | 10°7 62:9 84:9 
New Mex. (D) 15°5 5:2 41:6 89:8 
New Mex. (D). . | 18-6 | 14°2 48-3 91-2 
New Mex:((D). - 10-0 | Poe | 25-4 92:4 
New Mex. (D). . | ~ 5°7 55-0 oe 
New Mex. (D) | = 9-4 61°14 = 
New Mex. (D) | = | 5-0 30-4 = 
| 
@xresons(D)\es 6 | — 10-7 92°3 | aa 
Oregons (ID) oye) _ 6°5 52-6 _ 
Orecons (1D) eee = 8°5 94-6 a= 
| 
Pennsylvania (D) — 5:33 44:8 - 
Pennsylvania (D) © — 78 54°6 
Quebec (D). . . | 35-0 7-4 89-4 91°54 
Quebec (D). . . 30:3 7:2 60:6 100 
Quebec (D) . 35-4 18-4 72:4 100 
texas (D) 5 at = 2:6 31:0 = 
Wyoming (D). . | 22-4 10:6 54-6 93:2 
1957 
Alaskay(@\aenae ay 733 4-4 36-2 is 
California (D) . . 7-6 2-0 32-0 | = 
California (D) . . 8:5 AWG) 25°4 = 
Colorado (E) ..| 168 4.3 36-8 | = 


* Can be converted to approximate uy.c/g calcium by multiplying by 1:18. Notes: 
D = deer; C = caribou; R = reindeer; E = elk; M = moose. 


Area and 
Year of 
Sample 


Michigan (D) 


New Mex. (D). 
New Mex. (D) . 


Oregon (D) . 
Pennsylvania (D) 
1956 

California (D) . 
Nevada (D) . 
New Mex. (E) . 


Oregon (D) . 
Oregon (D) . 


Pennsylvania (D) 
Wyoming (E) . 
1955 

California (D) . 
Michigan (D) 
Nevada (D) . 
New Mex. (D). 
1954 

California (D) . 
Michigan (D) 
Pennsylvania (D) 
Wyoming (D) . 
1953 

California (D) . 


Yukon (M) 
Yukon (C) 


1952 
California (D) . 
Wyoming (D) . 
1951 

California (D) . 
Michigan (D) 
1950 

California (D) . 
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Sr? 


(d/min/g ash) * 


Table 1 (continued) 


Total Beta 
Counts 


(c/min/g ash) 


oe 


15 
4-0 


6:8 
4-5 


1°6 
16-8 
4-4 
4-0 


mm OO 
WO Wm 


Corrected 
Beta Counts 


(d/min/g ash) 


14°14 


541 


Relative Dose 
Contribution 
of Sr®/y2? 


(%) 
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Table 1 (continued) 
| Relative Dose 
Area and | aya Total Beta | Corrected Conn 
Year of | ; Counts Beta Counts of Sr29/ 9 
Sample | 
| (d/min/g ash)* (c/min/g ash) | (d/min/g ash) (% ) 
1949 | | 
4 ¢ : = 
California (DD) a — | 1°5 59°5 | 
| | 
@xreconm (1D) eae, | — 4-5 | 38°9 - 
1948 | 
California (D) . . | 1-02 1:8 14-7 — 
| 
1947 | 
Calitornia (D) . = | 1-22 | 2:9 25°8 | = 
1946 | 
California (D) . . 0:6 | 4-6 32:0 | = 
| 
1945 
California (D) 0:08 10-0 | 47-4 _ 


In Fig. 1, yearly Sr®° averages are shown for the various areas from 
which antlers were obtained. The data for deer, caribou, elk, and 
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Fig. 1. Strontium®® in Cervidae antlers (location, year, Sr*° content, and number of samples) 


reindeer are all averaged together, since there appeared to be little 
difference among them. The over-all United States averages listed do 
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not include Alaska data, since these values are so much higher than 
of the others and are available for only the last two years. The inclusioa 
of these values would unduly weight the 1957 and 1958 averages upward. 


Discussion 

As was anticipated, the introduction of Sr%° into the environment 
from bomb testing is readily manifested in antlers. It appears that this 
structure has a capacity to concentrate Sr® to a greater extent than 
any other biological material which has been studied, except perhaps 
sheep bone. The very high concentration of Sr®° with respect to cal- 
cium most likely is due to the fact that deer, by nature of their feeding 
habits, consume a good deal of fallout that is not associated with cal- 
cium. It would be surprising if the metabolic discrimination factors 
which operate with respect to strontium and calcium in other mammals 
do not apply to the deer. 

It is of interest that Sr® in antlers increased year by year as more 
and more Sr*° was released into the environment with the exception of 
the 1956 to 1957 interval. Deer antlers grow in the spring and early 
summer, and it might be expected that the radioactivity accumulated 
in the antler would be the ambient fallout during that time, especially 
since the deer is a browsing animal and has access to fallout deposited 
directly on vegetation. In other words, the Sr levels are probably 
indicative of relatively fresh fallout rather than integrated deposition 
levels in the soil. The extent to which this is true depends, of course, 
upon the degree to which the animal draws upon its skeleton to buiid 
its antlers. This is not known at the present time. If Sr®® in deer antlers 
is indeed representative of differential fallout, then this would explain 
the sharp rise in 1956, followed by the dip in 1957, since there was a 
high rate of large-scale bomb tests in early 1956, followed by a lull in 
late 1956 and early 1957. 

Although there were too few samples from which to draw conclusions 
relating Sr% levels to given areas, the values for the Alaska animals 
are so very much higher than those from other areas that one can be 
quite certain, even from this limited sampling, that this is a significant 
difference. These very high levels are puzzling. The specimens were 
obtained from a region of about 65° N latitude, a general region of 
relatively low fallout, at least as judged by reported soil levels. 

In judging the usefulness of deer antlers as indicators of radio- 
activity, it is of value to consider the variation from animal to animal 
in the same area. The data in Table 2 give an indication of this, but 
again the paucity of samples limits the value of these comparisons. 

Although it is customary to do gross beta counts in environmental 
studies, these numbers are often of relatively little value due to lack 
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of information as to the isotopic composition of the radioactivity. This 
was certainly true in the present study. The raw beta counts exhibited 
so much uninterpretable variation that they were of value only in in- 
dicating the presence or absence of activity. When the numbers are 
corrected for counting efficiency, the variation was decreased and a 
certain amount of gross structure could be seen in the data. For in- 
stance, the 1958 Alaska values could be distinguished easily from the 
other numbers. In fact, the 1958 counts for all areas sampled were 
considerably higher than those of the previous years. 


Table 2. Strontium® Values in Herd-Related Animals 


Sr9® 


| | 
Area | Year | 
| | (d/min/g ash) 
| | 
California | 1958 | a) 10:2 
| | by rod 
Quebec 1958 | a) 29°5; 34-4 
| i ie 
| | GC) 365325 0-0 
| | 
Missouri 1958 | te 
| b) 24-1 
| | c) 28-9; 28:9; 27:6; 29:1; 29-2 
California | 1957 | a) 7:6 
| |. sbyy = 8:3 
Oregon | 1956 | a) 43-6; 44-4; 12:2 
| hs) se alsloise siaee 


Each lower case letter represents a single animal. Horizontally arranged series 
of numbers are replicate analytical results. 


The total beta count, together with the Sr® data, were used in an 
attempt to consider the repeatedly raised question of the relative im- 
portance of Sr®° versus short-lived bone seekers in delivering radiation 
dose to the bone. In doing this, the count due to Sr9°/Y® was subtracted 
from the corrected total beta count. In many instances, as can be seen 
from Table 1, the Sr®/Y®° count accounted for all the beta activity. In 
these cases, the radiation dose attributable to the Sr%/Y equilibrium 
mixture was vonsidered 100%. In other specimens, there was a surplus 
of beta counts. These were arbitrarily attributed to Sr8*. By correcting 
the count for decay between the time of counting and time of collection 
of the specimen, the number of microcuries of Sr8® as compared to 
microcuries of Sr®° present could be determined. From there it was 
possible to compare the dose contribution of the two isotopes, since 


1 uc of Sr°° eventually delivers 100 times the radiation dose of 1 uc of 
Sree 


Radioactivity in Cervidae Antlers 545 


It can be seen even in the antler situation, which favors relatively 
high deposition of short-lived emitters, the radiation dose to bone was 
overwhelmingly associated with Sr. If the assumption that the surplus 
beta activity is due to Sr is wrong, then even more of the dose must 
come from Sr*°, since the other short-lived bone-seeking fission pro- 
ducts deliver less radiation dose than does Sr®* microcurie for micro- 
curie. Thus it can be seen, even from rough calculations as these, the 
dose from isotopes other than Sr? in bone is relatively unimportant. 

It is felt that Sr®° measurements on antlers are worthwhile and can 
provide interpretable and meaningful information. Strontium® assays 
by the procedure indicated above are relatively simple and easy to do 
(as compared to other methods), and because of the propensity of deer 
for Sr®, in areas where antlers are available, their collection and assay 
are probably one of the most sensitive, convenient, and inexpensive 
ways to log levels of radioactivity. The concomitant rise of Sr% in 
antlers with Sr fallout over the years suggests that periodic assays 
of Sr®° in antlers from captive herds, such as the caribou herd in Alaska 
or the elk herd on the Federal Reservation in the state of Missouri, 
could be used to measure the rate of stratospheric fallout. With the 
cessation of larges cale air bursts in late 1958, one could expect, on the 
basis of LiBBy’s predictions®, that Sr levels in antlers would peak in 
1960, and show a decline in subsequent years at a pace indicative of the 
Sr® fallout rate. It might be fruitful to do such a study to supplement 
the data on fallout rate being obtained by other methods. 

There are, of course, situations other than those involving fallout 
from bomb tests in which it is necessary and desirable to know levels 
of environmental contamination (i.e., the environs of reactors or in 
areas in and about radioactive dumps). In such areas, it could be very 
useful to foster deer herds so that antlers could be added to the speci- 
mens that are usually collected to monitor biospheric contamination. 
Antlers and probably sheep skeletons could provide the most sensitive 
indicators of Sr® contamination that are available. 

Again from the experience of this study, it appears that total beta 
counts are of limited value and unless a very large series of samples is 
to be tested merely for the presence or absence of radioactivity, they 
are probably not worthwhile. 


6 Lippy, W.F.: U. S. Atomic Energy Commission Report TID-5556, May 1956. 


Zeitschrift fiir Physik 164, 546—557 (1961) 


Aus dem Max-Planck-Institut fiir Kernphysik, Heidelberg 


Bestimmung des Kompoundkern- 
und Stripping-Anteils der (d, p)- und (d, n)-Reak- 
tionen an Zr” und Zr” 
Von 
R. Bock 
Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 30. Juni 1961) 


An experiment has been accomplished which gives information on the reaction 
mechanism of the (Zr94,96+ d)-reactions. Total cross sections and excitation 
functions up to 11,8 MeV have been measured for the reactions Zr°*(d, p), Zr*4 
(d, n), Zr°*(d, p), Zr®*(d, n) and Zr°*(d, 2n) by the activation method. The results 
are compared with cross sections calculated according to the statistical theory 
of nuclear reactions. It is shown that the (d, p)-reactions proceed almost completely 
by the stripping-mechanism. The (d, )- and (d, 2m)-excitation functions on the 
other hand are in good agreement with the predictions of the statistical theory and 
one can conclude that the compound nucleus mechanism is the dominating process. 


1. Einleitung 


Systematische Messungen totaler Wirkungsquerschnitte von deu- 
teroneninduzierten Kernreaktionen! hatten unter anderem ergeben, daB 
fiir mittelschwere Kerne mit Z=35 die (d, 2”)-Wirkungsquerschnitte2® 
unmittelbar oberhalb der Schwelle steil ansteigen und tiberraschend 
groBe Werte annehmen. Zur Erklarung dieser Tatsache wurde angenom- 
men, daf3 der Kompoundkern-Anteil der (d, 2)-Reaktion im Gegensatz 
zu der tiblichen Annahme eines dominierenden Anteils direkter Reak- 
tionen in diesem Bereich verhaltnismaBig groB sein miisse. Um diese 
Vermutung zu erharten, wurde der Versuch unternommen, den Kom- 
poundkern-Anteil der Deuteronen-Reaktion in einigen Fallen durch 
Messung von Protonen- und Neutronen-Emissionswahrscheinlichkeiten 
zu bestimmen. 

Diesem Versuch hegt folgende Uberlegung zugrunde: Das Verhiltnis 


! Bock, R.: Diss. Heidelberg 1958. 

* Burcus, W.H., G.A.Cowan, J.W.Hapiey, W. Hess, T. SHULL, M.L. 
STEVENSON and H.F’. York: Phys. Rev. 95, 750 (1954). 

3 BALESTRINI, S.J.: Phys. Rev. 95, 1502 (1954). 

4 MIsKEL, J.A., and A.C. Waut: Phys. Rev. 84, 700 (1951). 

> Kararas, P., and J. W. IrvINE: Phys. Rev. 104, 703 (1956). 

6 RAMLER, W.J., J. Winc, D.H. HENDERSON and J.R. HuizEnca: Phys. 
Rev. 114, 154 (1959). 
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Kompoundkern la8t sich im Rahmen der statistischen Theorie der 
Kernreaktionen? berechnen. Es hangt fiir einen bestimmten Kern 
nur von dessen Anregungsenergie ab und ist in seiner GréBe in dem hier 
in Frage kommenden Energiebereich unter anderem sehr wesentlich 
durch den EinfluB des Coulomb-Walls, den die emittierten Protonen 
durchdringen miissen, bestimmt. Fiir den Kompoundkern-ProzeB wird 
die (d, p)-Reaktion also gegeniiber der (d, m)-Reaktion durch die Cou- 
lomb-Krafte behindert. Im Gegensatz hierzu wird im Fall des Strip- 
ping-Prozesses die (d, p)-Reaktion begiinstigt, da wegen der Coulomb- 
AbstoBung die Wahrscheinlichkeit fiir den Einfang des Neutrons gréBer 
ist als die fiir das Proton. Das Emissionsverhaltnis von Neutron zu 
Proton und dessen Energieabhangigkeit wird folglich vom Reaktions- 
mechanismus abhangen, und durch Vergleich der theoretischen Werte 
von W,/W, fiir den Kompoundkern-ProzeB mit den MeBwerten sollte es 
deshalb moglich sein, den Stripping-Anteil abzuschatzen. 


Die totalen Wirkungsquerschnitte fiir (d, 2)- und (d, p)-Reaktionen 
wurden mit Hilfe der Aktivierungsmethode bestimmt. Mit dieser Methode 
ist die verhaltnismaBig selten zu realisierende Forderung verkniipft, daB 
beide Reaktionen auf instabile Endkerne fiihren mit Eigenschaften, die 
absolute Aktivitatsmessungen erlauben. Das experimentelle Verfahren 
dieser Messungen, fiir die die Kerne Zr** und Zr ausgewahlt wurden, 
wird in Abschnitt 2 beschrieben. In Abschnitt 3 folgt eine Erérterung 
der Voraussetzungen und der Parameter fiir die Berechnung von totalen 
Wirkungsquerschnitten fiir Kompoundkern-Reaktionen nach der sta- 
tistischen Theorie. Der Gang der Rechnung wird kurz skizziert. Ab- 
schlieBend werden in Abschnitt 4 die experimentellen Daten auf Grund 
der statistischen Theorie analysiert. 


2. Experimente 


Totale Wirkungsquerschnitte und Anregungsfunktionen wurden nach 
der Aktivierungsmethode mit dem in Ref. 1 ausfiihrlich beschriebenen 
Verfahren bestimmt. Folienstapel von je 18 20-u-Folien aus reinstem 
Zirkonium wurden im internen Strahl des Heidelberger Zyklotrons mit 
Deuteronen von 11,8 MeV bestrahlt. Zur Absolutbestimmung der indu- 
zierten Aktivitaten dienten NaI (T1)-Szintillationskristalle, deren Nach- 
weiswahrscheinlichkeit fiir y-Strahlung von 0,4 bis 2,75 MeV mit Hilfe 
der By-Koinzidenzmethode geeicht worden war. Zur Berechnung der 


7 WEISSKOPF, V.F., and D.H. Ewrnea: Phys. Rev. 57, 472 (1940). 

8 Bratt, J.M., and V.F. Wersskopr: Theoretical Nuclear Physics. New 
York 1952. 

9 Moore, R.G.: Rev. Mod. Phys. 32, 101 (1960). 

10 Ericson, T.: Advanc. Physics 9, 425 (1960). 
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Wirkungsquerschnitte wurde folgende Formel benutzt: 


a ie (ee as 1) | 
Orot = 2,06 - 10 rere ih (1) 


(A Atomgewicht, N, Gesamtzahl der umgewandelten Kerne, @ Dichte | 
[g cm], H Isotopenhaufigkeit, d Foliendicke [p], g integrierter Deu- | 
teronenstrom [yAsec]). 

Die Aktivitaten wurden identifiziert erstens durch einen chemischen — 
Trennungsgang, der auf einer Extraktion von Niob mit Methylisobutyl- | 
keton aus fluBsaurer Lésung 
beruhte™, zweitens durch Be- 
stimmung des zeitlichen Ab- | 
falls der Aktivitaten und | 
drittens durch Analyse der | 
y-Spektren, fiir die ein Ein-_ 
kanaldiskriminator (Atomic, 


7000 


x 


7 
f or'd,2n) Now 
x 


Pee etal 
~ 
mK 


Lr") ar? 


pollen 


ao) ee! Modell 510) und ein 256-Kanal- 
8 Zp Hn N6 Analysator (RCL, Modell 
700 \- Hic 20611) zur Verfiigung stan- 


ON Men NO deni, abiev mach Formel (1) 
berechneten Wirkungsquer- 
schnitte beruhen auf Intensi- 
tatsmessungen an den in Ta- 
belle 1, Spalte 4 angegebenen 
y-Linien. Die in Spalte 5 
aufgefiihrten Wirkungsquer- | 
schnitte sind Mittelwerte aus — 
mindestens zwei von einander 
unabhangigen Messungen. Bei 
den angegebenen Fehlergren- 
zen handelt es sich um einfache 
statistische Fehler der Aktivi- 
tatsmessungen (einschlieBlich 
der Eichmessungen). Fehler 
von Messungen anderer Auto- 
‘ l l ren, die in die Berechnung 
ag: 7  72&y{MeV] der Wirkungsquerschnitte ein- 
ae Sa Sst Nina me ne p) (@m)-und gehen (MeBwerte der Spalten 
3 und 4 in der Tabelle), sind 
meist klein und blieben unberiicksichtigt. Durch den chemischen Tren- 
nungsgang bedingte Fehlerquellen, die auf unvollstandiger Trennung 


T 


J 
A 

eee | | | 
4 6 é 


11 FRESENIUS, W., u. G. JANDER: Handbuch der analytischen Chemie, Teil III, 
1By6k, Wo}, So@@S, WOR. 
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der Nb- und Zr-Aktivitaéten beruhten, konnten durch Messungen an 
den Riickstanden der Trennungsginge nahezu quantitativ erfaBt und 
berticksichtigt werden. 


Tabelle. Gemessene Wivkungsquerschnitte und Zerfallsdaten der zur Messung 
benutzten Isotope 


1 Zs 33 4 5 
aw Halbwertzeit | y-Eichlinie [keV] 
Reaktion nee des und deren Haufigkeit | (bei (dp)- iid (an) Resktiohen 
. Endkerns pro Zerfall im Maximum) 
Zr° (d, p) Zr*% | 4,20 65d 726 55% | 265 +15 mb bei 9,5 MeV 
Zr*4 (d, n) Nb® 4,53 35d 760 99% 133 + 10 mb bei 7,8 MeV 
Heg3 (af, aay) Toa UG» |) agin 750 96% 215+12mbbei9 MeV 
Zx% (d, n) Nb” Gist ile Daye! onaal «Fl 665 99% 84 + 5 mb bei 7,5 MeV 
Zxr°6 (d, 2n) Nb%® = 2 Olly 260 1080 52% 770 + 50 mb bei 9,4 MeV 
770 100% 


Die gemessenen totalen Wirkungsquerschnitte sind in Abhangigkeit 
von der Deuteronenenergie in Fig. 1 dargestellt. Die Festlegung , der 
Energieskala beruht auf berechneten Energie-Reichweite-Beziehungen, 
die auf Messungen von BICcH- 
sELetal.und Angaben von 
WHALING" und STERNHEI- 
MER? beruhen. Als Beispiel < Snepahey 
fiir die Ubereinstimmung x 
der Ergebnisse verschiede- 
ner MeBreihen sei auf die 
Fig. 2 hingewiesen, in der 
das Verhaltnis von (d, )- zu 
(d, p)-Wirkungsquerschnitt 
fir Zr in Abhangigkeit 
von der Deuteronenenergie 3 
fiir drei verschiedene Me8- 4 5 : Solace 

cs : Fig. 2. Verhaltnisse der Wirkungsquerschnitte og»/oqp» und 
reihen aufgetragen ist. (Cam 02, an)foap an Ze! und Zr% 


3. Berechnung von Emissionswahrscheinlichkeiten 
nach der statistischen Theorie der Kernreaktionen 


Die Frage, inwieweit sich Kernreaktionen durch die statistische 
Theorie beschreiben lassen, wurde wahrend der letzten Jahre in zahl- 
reichen Experimenten untersucht. Hierbei ergab sich im Energiebereich 


13 BIcHSEL, H., R.F. Moz_tEy and W.A. Aron: Phys. Rev. 105, 1788 (1957). 
14 WHALING, W.: Handbuch der Physik, Herausgeber S. FLUGGE, Bd. 34, 


Sy Be VO. 
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bis etwa 20 MeV sowohl aus Anregungsfunktionen!*7* von Reaktionen 
mit Protonen und «-Teilchen als auch aus den Energiespektren und 
Winkelverteilungen emittierter Teilchen!®*, vor allem bei neutronen- 
induzierten Reaktionen, daB diese Reaktionen sich im wesentlichen im 
Rahmen der statistischen Theorie interpretieren lassen, daB andererseits 
jedoch auch charakteristische Abweichungen von den Voraussagen der 
Theorie auftreten, die durch Annahme eines reinen Kompoundkern- 
Mechanismus nicht erklart werden kénnen. Diese bei den einzelnen 
Experimenten sehr unterschiedlichen Diskrepanzen bestehen vor allem 
in (1) einer Asymmetrie der Winkelverteilung um 90°, (2) einem zu hohen 
Anteil an Reaktionsprodukten hoher Energie (besonders in Vorwarts- 
richtung) sowie (3) einem gelegentlich bei der Emission geladener Teilchen 
beobachteten zu groBen Anteil energiearmer Teilchen. 

Die Diskrepanzen (1) und (2) lassen sich als Beitrag direkter Reaktio- 
nen interpretieren, der dem Kompoundkern-ProzeB superponiert ist?’. 
Die Giiltigkeit der statistischen Theorie wird dabei nicht in Frage ge- 
stellt. Quantitative Abschatzungen dieses Anteils haben ergeben, daB 
— auf den totalen Wirkungsquerschnitt bezogen — der Beitrag im ge- 
nannten Energiebereich meist gering ist, daB also der Kompoundkern- 


16 BraseER, J.P., F. Boreum, P. MARMIER u. D.C. PEASLEE: Helv. phys. Acta 
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Mechanismus fiir Reaktionen mit Protonen, Neutronen und «-Teilchen 
dominiert. Nach verschiedenen Autoren” ®.26 betragt z.B. der Wir- 
kungsquerschnitt fiir direkte (w, #)-Reaktionen bei 14 MeV etwa 5 bis 
20% des gesamten Wirkungsquerschnitts. In einigen Fallen sind jedoch 
auch hdhere Beitrage direkter Prozesse beobachtet worden. Auf die zu 
groBe Intensitat energiearmer geladener Teilchen (Punkt 3) wird weiter 
unten noch eingegangen. 

Fir Deuteronen-Reaktionen wurden solche Analysen bisher nur ganz 
vereinzelt unternommen, da wegen des erwarteten hohen Anteils an 
direkten Reaktionen (vor allem Stripping) ?*.?® die Voraussetzungen zur 
Priifung der Theorie nicht gegeben zu sein schienen. Fiir die Inter- 
pretation von Anregungsfunktionen wurde die statistische Theorie nur 
in einigen Fallen herangezogen*-®. Wegen der erwahnten Schwierigkeit, 
mit der Aktivierungsmethode alle an einem Kern auftretenden Reaktio- 
nen quantitativ zu erfassen, wurden solche Messungen bisher nur an 
Bi? ausgefiithrt® und mit einer von JACKSON®® angegebenen modifi- 
zierten statistischen Theorie verglichen. Da die vorliegenden Unter- 
suchungen! darauf hinwiesen, daB auch im Bereich mittelschwerer 
Kerne der Kompoundkern-Anteil in gewissen Fallen offenbar dominiert, 
erschien es lohnend, den Versuch zu unternehmen, diese Messungen mit 
Hilfe der statistischen Theorie zu interpretieren. Im folgenden soll daher 
zunachst die Theorie, soweit sie fiir die Analyse der Messungen von Be- 
deutung ist, und die Annahmen iiber die Parameter in groben Ziigen 
diskutiert werden. 

Nach der statistischen Theorie® ist die Wahrscheinlichkeit fiir die 
Emission eines Teilchens mit der Energie « in ein Energieintervall de 
aus einem hoch angeregten Kompoundkern gegeben durch 


N(e) de =const -o,ew(E — €)de (2) 


, inverser Wirkungsquerschnitt, d.h. Einfangquerschnitt fiir das 
emittierte Teilchen mit der kinetischen Energie ¢ in den Endkern; 
w(E —e«) Niveaudichte des Endkerns; E Maximalenergie des emittierten 
Teilchens). 

Die Gesamtwahrscheinlichkeit fiir die Emission bestimmter Teilchen, 
etwa Protonen oder Neutronen, erhalt man durch Integration itiber das 


(0; 


Spektrum (2) Eee 
Wine! Nn,p (6) dé. (3) 
28 DosTRovSsKY, I., Z. FRAENKEL and G. FRIEDLANDER: Phys. Rev. 116, 683 
(1959). — Dostrovsky, I., Z. FRAENKEL and L. WINSBERG: Phys. Rev. 118, 781 
(1960). 
29 BROMLEY, D.A.: Proc. of the Int. Conf. on Nucl. Structure Kingston, Canada 
NNO, Sy Qe 


30 Jackson, J.D.: Canad. J. Phys. 34, 767 (1956). 
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Da die Gré8en w und o; und ihre Energieabhangigkeit im allgemeinen 
nicht aus Messungen bekannt sind, ist man auf theoretische Werte an- 
gewiesen, die auf Grund bestimmter Modellvorstellungen berechnet 
werden k6nnen. 


Niveaudichte w. Ublicherweise wird ein Fermigas-Modell zugrunde 
gelegt, das folgende Abhangigkeit der Niveaudichte von der Anregungs- 
energie (& — «) liefert: 


w(E — «) =Cexp {2[a(E — e)}}}. (4) 


Nach der einfachen Modellvorstellung sind C und a energieunabhangige 
Gr6Ben, die sich kontinuierlich mit der Massenzahl andern. Infolge der 
Paarungsenergie der Nukleonen hangt jedoch die Niveaudichte noch 
sehr stark von der Geradzahligkeit der Protonen und Neutronen im 
Kern ab. Fiir diese Abhangigkeit haben WEIsskopr und EwinG? und 
Hurwitz und BETHE*! prinzipiell verschiedene Korrektionsméglich- 
keiten angegeben. Nach den letzteren wird die Anregungsenergie 
(E — «) bei gg-, ug- und gu-Kernen erst von einer Energie 6 ab gerechnet 
(charakteristisches Niveau), wobei man annimmt, da lediglich die 
Grundzustande infolge der Paarungsenergie eine Depression 6 erfahren 
und daher im Vergleich zu den iibrigen Niveaus zu tief hegen. Da in den 
vorliegenden Fallen die Endkerne immer gu- oder ug-Kerne sind, kann 
die Paarungsenergie und damit die Korrektion auf ein charakteristisches 
Niveau in erster Naherung unberiicksichtigt bleiben. Es sollen hier 
auch nicht die zahlreichen Modifikationen der Niveaudichteformel dis- 
kutiert werden, bei denen C als energieabhangige GréBe angesehen 
wird?0, 82, 33,34 und Paarungsenergien*? und Schaleneffekte*4:*> beriick- 
sichtigt werden. Um den Einflu8 von Schaleneffekten zu testen, wurde 
jedoch in einigen Fallen die Niveaudichte nach einer von NEwrTon*4 
angegebenen, modifizierten Formel berechnet, in der a auch von der 
Schalenmodellkonfiguration abhangt. Das Ergebnis wird im nachsten 
Abschnitt diskutiert. 

Die hier benutzte Niveaudichteformel (4) hat im Hinblick auf den 
mathematischen Aufwand den Vorzug, da bei geeigneter Wahl von o; 
der Ausdruck (3) geschlossen integrierbar ist, was bei den modifizierten 
Formeln nicht mehr der Fall ist. 

Fir die Konstante a, die die Zunahme der Niveaudichte mit der An- 
regungsenergie charakterisiert und deshalb die Form des Spektrums der 


31 Hurwitz, H., and H.A. BETHE: Phys. Rev. 81, 898 (1951). 

32 LaneG, J.M.B., and K.J. LeCourEeur: Proc. Phys. Soc. Lond. A 67, 586 
(1954). 

33 CAMERON, A.G.W.: Canad. J. Phys. 36, 1040 (1958). 

34 NewrTon, T.D.: Canad. J. Phys. 34, 804 (1956). 

3° CaMERON, A.G.W.: Canad. J. Phys. 35, 666 (1957). 
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emittierten Teilchen stark beeinfluBt, liegen zahlreiche Erfahrungswerte 
vor, die aber je nach der Art des Experimentes, durch das sie bestimmt 
wurden, stark differieren**. Wahrend bei (f, )-Reaktionen und in- 
elastischen Streuexperimenten die nach dem Fermigas-Modell postu- 
lierte Proportionalitat zwischen a und der Massenzahl A beobachtet 
wurde, ergeben Messungen von Anregungsfunktionen den A-unab- 
hangigen Wert @~2,5. DostRovsky et al.*8 erhielten bei einer um- 
fangreichen Analyse von Kernverdampfungsprozessen beste Uberein- 
stimmung mit den Experimenten fiir a = A/20 (fiir die Endkerne Nb®.%7 
und Zr®.% also a5). Wegen dieser Diskrepanz wurden die Emissions- 
wahrscheinlichkeiten (3) jeweils fiir mehrere a-Werte berechnet. Um 
eine Vorstellung iiber die Zuverlassigkeit solcher Rechnungen zu geben, 
sel erwahnt, daB die von NEwron*4 berechneten Niveaudichten mit den 
beobachteten bis auf etwa einen Faktor 3 iibereinstimmen. 


Inverser Wirkungsquerschnitt o;. Die Verschiedenheit zwischen 
Neutronen- und Protonenspektrum ist vor allem durch o;, das die 
Coulomb-Durchdringungskoeffizienten enthalt, bedingt. Einfangquer- 
schnitte fiir Neutronen in Abhangigkeit von der Energie sind bei BLatr 
und WEIssKkopF® angegeben und lassen sich im Bereich mittelschwerer 
Kerne (A 100) sehr gut durch die empirische Beziehung 


0; =0,4(1 + B/e) (5) 


wiedergeben®’. (o, geometrischer Kernquerschnitt, « und f Kon- 
stanten.) Geht man mit (5) in (3) ein, so bleibt (3) geschlossen integrier- 
bar. Einfangquerschnitte fiir Protonen wurden von BLATT und WEIss- 
KOPF§ und von SHAPIRO*® fiir die beiden Radiusparameter 7) =1,3 f 
und 1,5 f berechnet. Hier wurden die Werte von SHAPIRO benutzt, und 
zwar fiir 7, =1,5 f, da mit diesem Wert bessere Ubereinstimmung mit 
experimentellen Kernreaktionsdaten erzielt wurde®?!.8,°8. Auch hier 
wurde aus Griinden der geschlossenen Integrierbarkeit die Energie- 
abhangigkeit von o; durch einen Term von der Form (1 —K B/e) ap- 
proximiert?7.*°, in dem B die Héhe des Coulomb-Walls bedeutet. Die 
Konstante K ergibt sich dabei fiir die Werte von SHAPIRO* zu 0,6. 

AbschlieBend sei noch auf einen Effekt hingewiesen, der unter Um- 
standen die Zuverlassigkeit der Rechnungen beeintrachtigt. Die o;- 
Werte wurden berechnet fiir den Einfang von Protonen in den im Grund- 
zustand befindlichen Endkern, wahrend tatsachlich in nahezu allen 
Fallen der Endkern in einem angeregten Zustand zurtickbleibt. Dieser 
Unterschied ist hier insofern von Bedeutung, als Anzeichen fiir eine 


36 Ico, G., and H.E. WEGNER: Phys. Rev. 102, 1364 (1956). 

3? SHapiro, M.M.: Phys. Rev. 90, 171 (1953). 

38 Evans, J.A.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 73, 33 (1959). 

39 LeCourTeurR, K. J.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 63, 259 (1950). 
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Reduktion des Coulomb-Walles bei angeregten Kernen bestehen 4°, | 
die zu einer erhdhten Emissionswahrscheinlichkeit fiir Protonen fithren | 
wiirde. Auch die schon erwahnte zu groBe Intensitat energiearmer | 
Protonen (Punkt 3) ist in diesem Sinne zu interpretieren. Die Auswir- | 
kung auf die hier untersuchten Falle wird im nachsten Abschnitt dis- — 


kutiert. 
4. Ergebnisse und Diskussion 


Die Berechnung des Quotienten W,/W, fihrte zu Ergebnissen, die 
trotz der Unsicherheiten der im vorhergehenden Abschnitt diskutierten 
Parameter zuverlassige Folgerungen hinsichtlich des Reaktionsmecha- 
nismus erlauben. Es zeigte sich 
namlich, daB fiir alle in Frage 
kommenden a-Werte die Neu- 
tronenemission gegentiber der 
Protonenemission auBerordent- 
lich begiinstigt ist. In Fig. 3 
sind berechnete Werte von 
W,,/W, fiir Nb%* in Abhangigkeit 
von der Deuteronenenergie fiir 
die a-Werte 2 und 4 MeV™ auf- 
getragen. Nach dem fiir Nb% 
wahrscheinlichsten Wert von 
Zev] a 5 dominiert die Neutronen- 

Fig. 3. Wp/Wp in Abhiingigkeit von der emission im gesamten Energie- 
Deuteronenenergie bereich so stark, da (d, p)- 

Prozesse durch Kompound- 

kern-Mechanismus praktisch vernachlassigbar sind. Dariiber hinaus 
ergibt der nach Newron* berechnete Einflu8 der Schalenstruktur auf 
die Niveaudichte fiir Nb® eine betrachtlich héhere Niveaudichte als 
fir Zr®° und bewirkt damit noch eine weitere Erhéhung des W,|W,- 
Wertes, der in Fig. 3 noch nicht beriicksichtigt ist. Nur die am Ende 
des letzten Abschnittes diskutierte Reduktion des Coulomb-Walles bei 
angeregten Kernen kénnte zu verstarkter Protonenemission fiihren, 
doch kénnte eine Anderung um etwa einen Faktor 4 ohne Auswirkung 
auf die weiteren Folgerungen toleriert werden. Fiir Nb® liegen die Werte 
wegen der gréBeren Q-Wert-Differenz zwischen (d,)- und (d, )- 
Reaktion noch mehr zugunsten der (d@, n)-Reaktion. Es kann daher der 


beobachteten (d, p)-Reaktion (vgl. Fig. 1) in beiden Fallen nur direkte 
Wechselwirkung zugrunde liegen. 


40 Kixucul, K.: Progr. Theoret. Phys. Jap. 17, 643 (1957). — N#mern, Jee 
Nuclear Phys. 6, 686 (1958); 16, 331 (1960). — WetssKopF, V.F.: Proc. of the 
Int. Conf. on Nucl. Structure Kingston, Canada 1960, S. 709. 
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Im Widerspruch hierzu ergibt sich nach BROMLEY29 aus Messungen 
im Bereich 25 = Z=60 fiir den Kompoundkern-Anteil der (d, p)-Reak- 
tion ein Betrag von etwa 15%. Wegen der starken Abhiangigkeit des 
Quotienten W,/W, von den Q-Werten der (d, m) und (d, p)-Reaktion ist 
der (4 ~)-Kompoundkern-Anteil betrachtlichen Schwankungen unter- 
worfen, wahrend die direkte Reaktion durch die Q-Werte weniger be- 
einfluBt wird. Die Angabe von BRomLey kann deshalb nur den Charak- 
ter eines Mittelwertes haben. Der auferordentlich kleine Kompound- 
kern-Anteil der Zr®4 (d p)- und Zr® (d #)-Reaktion ist durch die extreme 
Lage dieser beiden Isoto- . ee ats Siete oe 
pe auf der neutronenrei- ni 
chen Seite des Energie- 7 
tals im Massendiagramm 
der Kerne bedingt. 

Zur Untersuchung 
des Reaktionsmechanis- 
mus der (d, n)-Reaktion 
ist es méglich, folgendes 
Verfahren anzuwenden: ke 
An Zr®* kann man neben 
der (d, #)- und (d, n)-Re- | 
aktion auch die (d, 2)- ESI aoe Sig FART RET a ay ORE Ey [rev] 


Reaktion, deren Schwel- Fig. 4. 04, 2n/(Ga,2n + Gan) fiir Zr in Abhangigkeit von der Deu- 


. D ; “al h der statistischen Theorie gerechnet fiir a=2 
iD MeV lie iE mit teronenenergie nac g o) 
le be 9 § z 4 und 8 MeV~1, Gestrichelte Kurve: MeBwerte (dexp © 5,5) 


Set 


ofa, 2n) 
ofd,2n)+ afar) 


der Aktivierungsmetho- 
de messen. Da bekanntlich bei der Konkurrenz zwischen Neutronen- und 
y-Emission die letztere zu vernachlassigen ist, gehen alle angeregten Zu- 
stande des Endkerns der (d, )-Reaktion, Nb%, unterhalb der (d, 27)- 
Schwelle durch y-Emission in den Grundzustand von Nb® iiber, wahrend 
die Zustande oberhalb der Schwelle durch Neutronenemission in Nb*® zer- 
fallen. Durch quantitative Messung der Aktivitaten Nb*” und Nb*% in 
Abhangigkeit von der Deuteronenenergie gewinnt man also AufschluB 
iiber das primare Neutronenspektrum; indem man die Deuteronenenergie 
von der (d, 2)-Schwelle ab sukzessive erhéht, kann man somit das 
Neutronenspektrum, sofern es ein Verdampfungsspektrum ist, abtasten. 

Das Verhaltnis der Wirkungsquerschnitte o (d, 2n)/{o (d, 2) +0 (d, n)} 
wurde nach der statistischen Theorie wieder fiir verschiedene Werte des 
Parameters a berechnet und ist zusammen mit den aus absoluten Ak- 
tivitatsmessungen erhaltenen MeBwerten in Fig. 4 dargestellt. Dabei 
zeigt es sich, daB nicht nur der Verlauf der MeBkurve dem der berech- 
neten Kurvenschar entspricht, sondern daB auch der a-Wert, der der 
MeBkurve zuzuordnen ist, gut mit Werten anderer Autoren (z.B. 
DostRovsky?8, ALBERT!) iibereinstimmt. Erst bei hohen Energien 
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tritt eine Abweichung auf, die auf einen zu groBen (d, m)-Wirkungsquer- 
schnitt hinweist und als Beitrag direkter Reaktionen anzusehen ist. 
Die gute Ubereinstimmung mit den Voraussagen der Theorie laBt darauf 
schlieBen, daB das primare Neutronenspektrum tiberwiegend die Form 
eines Verdampfungsspektrums hat. Da durch die direkte Reaktion im 
Gegensatz zur Kompoundkern-Reaktion die tiefliegenden Niveaus des 
Endkerns bevorzugt besetzt werden, das entsprechende Neutronen- 
spektrum daher von einem Verdampfungsspektrum stark verschieden 
ist, l4Bt sich das MeBergebnis im Sinne eines dominierenden (d, m)- 
Kompoundkern-Anteils interpretieren. Der bei hohen Energien ver- 
bleibende (d, n)-Querschnitt erméglicht die Abschatzung des direkten 
Anteils zu ~10% der gesamten (d, m) +(d, 2n)-Reaktion bei 10 MeV. 

Die MeBwerte fiir die Quotienten o(d, 2)/o(d, p) und {a(d, 2) + 
o(d, n)\/o(d, p) sind in Fig. 2 in Abhangigkeit von der Deuteronen- 
energie aufgetragen. Das Verhaltnis von (d, m)- zu (d, p)-Reaktion an 
Zr** zeigt zunachst einen Anstieg, der qualitativ so verstanden werden 
kann, daB bei kleinen Energien die Coulomb-AbstoBung fiir die (d, 1)- 
Reaktion (Kompoundkern-ProzeB) ein starkeres Hindernis darstellt als 
fiir die (d, p)-Reaktion (Stripping-ProzeB), bei der das Proton auBerhalb 
des Kerns bleibt. Infolge der Konkurrenz der (d, 2”)-Reaktion fallt das 
(d, n)/(d, p)-Verhaltnis oberhalb der (d, 2m)-Schwelle wieder ab. An 
Zr®*® ist die Kurve wegen der Q-Wert-Differenz der beiden (d, 2n)- 
Reaktionen um etwa 1 MeV nach kleineren Energien hin verschoben. 
Der Anstieg ist deshalb nicht zu beobachten. Die beiden Me8kurven 
zeigen bei Beriicksichtigung dieser Verschiebung jedoch vdéllige Uber- 
einstimmung. 

Der Quotient {o(d, 2”) +o(d, n)}/o(d, p) stellt eine obere Grenze 
fiir das Verhaltnis von Kompoundkern- zu _ direkter Reaktion 
dar. Das tatsachliche Verhaltnis kann man abschatzen, wenn man 
die nicht beobachteten Reaktionen beriicksichtigt: (d,«)-44 und 
(d, a')-Reaktionen*® sind wegen der kleinen Wirkungsquerschnitte zu 
vernachlassigen. Dagegen muB beriicksichtigt werden, da der (d, p)- 
Wirkungsquerschnitt durch sekundare Neutronenemission (d, /n-Reak- 
tion) reduziert wird, wenn auch wesentlich schwacher als der (d, )- 
Querschnitt, da die (d, #)-Reaktion als direkte Reaktion bevorzugt in 
tiefliegende Niveaus fiihrt, die unterhalb der (d, pn)-Schwelle liegen. 
Aus Protonenspektren, die von anderen Autoren**:44,45 bei (d, £)- 
Reaktionen an natiirlichem Zirkonium und an benachbarten Elementen 


41 ANDERS, O.U., and W.W. MEINKE: Phys. Rev. 120, 2114 (1960). 

* VaTER, O., u. U. Scumipt-Rour: Persénlic he Mitteilung. 

43 CoHEN, B.L., J.B. MEaD, R.E. Price, K.S. QUISENBERRY and C. Martz: 
Phys. Rey. 118, 499 (1960). 

44 HAMBURGER, E. W., B.L. CoHEN and R.E. PRIcE: Phys. Rev. 121, 1143 (1961). 

45 TuREK, P., u. U. Scumrpt-Romr: Physiker-Tagung Bad Nauheim, 1961. 


(d, p)- und (d, n)-Reaktionen an Zr%4 und Zr% 557 


gemessen wurden, kann man den (d, fm)-Wirkungsquerschnitt ab- 
schatzen. Er ist bei 10 MeV etwa von gleicher Gré8e wie der (d, f)- 
Querschnitt und nimmt nach kleineren Energien hin stark ab. Der aus 
der Aufspaltung des Deuterons auBerhalb des Kerns resultierende 
(d, pm)-Querschnitt 44,45 ist dabei nicht berticksichtigt. 

Zusammenfassend kann gesagt werden, da bei beiden untersuchten 
Kernen im gemessenen Energiebereich oberhalb 5 MeV der Kompound- 
kern-ProzeB dominiert. Dieses Ergebnis an Zr®* und Zr% ist besonders 
auch im Hinblick auf das an Zn* gemessene a (d, )/o (d, #)-Verhaltnis! 
bemerkenswert, das mit einem oberhalb 6 MeV konstanten Wert von 
nur 0,16 auf einen hohen direkten Anteil schlieBen laBt. Rechnungen 
nach der statistischen Theorie wurden auch fiir Zn®* durchgefiihrt, sind 
aber wegen der Unsicherheit der Parameter, die hier starker ins Gewicht 
fallt, nicht zuverlassig und sollen daher nicht weiter diskutiert werden. 
Die Ursache fiir die verschiedenen Verhdaltnisse steht vermutlich mit 
dem gegeniiber Zn®* wesentlich gréBeren NeutroneniiberschuB von Zr*4 
und Zr*S und der Lage auf gegeniiberliegenden Seiten des Energietals 
der Isotope in Zusammenhang. Zur Klarung dieser Frage wird versucht, 
weitere Information an anderen Kernen zu gewinnen. 

Herrn Prof. Dr. W. GENTNER danke ich herzlich fiir sein férderndes Interesse 


an dieser Arbeit, Herrn Prof. Dr. U. Scumipt-Roure fiir seine freundliche Unter- 
stiitzung bei den Zyklotron-Bestrahlungen und fiir zahlreiche Diskussionen. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Ohio State University, Columbus, Ohio, USA 


Warum interferieren die Wahrscheinlichkeiten ? 
Von 
ALFRED LANDE 
(Eingegangen am 17. Juli 1961) 


The wavelike interference law connecting various transition probabilities, usually 
taken as the expression of a basic and irreducible quantum dualism, is derived as 
a consequence of the postulate that a general connection law between the probabili- 
ties exists at all, together with requirements of symmetry, invariance, and other 
features of a non-wavelike nature. Duality is thus divested of its fundamental 
character, and a way is found to understand quantum mechanics on a non-quantal 
basis. 

1. Auf die Frage nach dem Grund der Wahrscheinlichkeitsinterferenz 
hért man zwei Antworten. Erstens, die Physik habe gar nicht zu er- 
klaren, ,,warum“ gewisse Naturgesetze gelten; sie miisse sich vielmehr 
mit geordneter Beschreibung begniigen. Dieser Ansicht widerspricht 
aber die Erklarungsfolge KOPERNIKUS-KEPLER-NEWTON-EINSTEIN. Und 
die Quantentheorie ist heute bestenfalls im Kepler-Stadium ange- 
kommen. Deshalb ist auch die zweite Antwort, die Wellenregeln der 
Partikelmechanik seien eben der Ausdruck eines Grundprinzips der 
Dualitat, nicht befriedigend. Denn die Berufung auf Dualitat ist in 
diesem Zusammenhange ebenso tautologisch, wie etwa der Hinweis auf 
ein horror-vacui-Prinzip angesichts der Schwierigkeit, leere Raume her- 
zustellen. Was wir als ,,Erklarung“ brauchen ist vielmehr eine Zuriick- 
fiihrung der befremdenden wellenahnlichen Regeln der Teilchenmecha- 
nik auf einfache und plausible nicht-wellenmaBige Grundsatze. Die im 
folgenden gegebene dritte Antwort auf die obige Frage lautet nun: An- 
genommen da8 die Wahrscheinlichkeiten iiberhaupt einem allgemeinen 
Verknitipfungsgesetz unterliegen, so kann dieses Gesetz unter einfachen 
Zusatzannahmen, die nichts mit Wellen zu tun haben, nur das der wellen- 
ahnlichen Interferenz sein. Die Interferenz kann dadurch als mathe- 
matische Notwendigkeit verstanden werden, statt da man sie als merk- 
wiirdiges Naturspiel anzunehmen hat. 


2. Zunachst einige Bemerkungen iiber die Wahrscheinlichkeiten 
selbst, ohne Riicksicht auf ein gegenseitiges Verkniipfungsgesetz. Ver- 
schiedene BeobachtungsgréBen A, B, C,... (Ort, Energie, Impuls, ...) 
mogen fiir ein gegebenes mechanisches System (Atom) gewisser Werte- 
reihen A, A,...Ay und B, B,... By, usw. fahig sein. Wie groB diese 
, Eigenwerte sind, und ob sie diskret oder kontinuierlich verteilt sind, 
interessiert uns hier nicht. Nur mégen die Multiplizitaten M und N 
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der Wertereihen als endlich angenommen werden, um mathematische 
Schwierigkeiten zu vermeiden. 

Angenommen nun, daf eine A-Messung den Zustand A, des Systems 
aufzeigt oder besser gesagt hervorruft. Bei darauf folgenden B-Mes- 
sungen werden die verschiedenen Zustande B,, mit gewissen statistischen 
Haufigkeiten oder Wahrscheinlichkeiten W(A,—B,) auftreten. Die 
experimentell festgestellten GréBen W kénnen dann in einer Tabelle 
von M Zeilen und N Spalten, der Matrix (W,,,), zusammengestellt 
werden: 

W(A,—> B,) W(A, > B,) ... 
Wie 3.) WK An Dye l= (Wie) (1) 


Ahnliche Matrizen lassen sich fiir die Ubergangswahrscheinlichkeiten 
zwischen andern Zustandsreihen tabulieren, z.B. (W4¢), (Wg), usw. 
Jede Rethe von W-Gré8en summiert sich dann zu Eins auf. Im beson- 
deren ist (W, 4) eine Einheitsmatrix, mit Einsen in der Diagonale und 
Nullen auBerhalb. Dasselbe gilt fiir (Wz ,) usw. 

In Analogie zur Umkehrbarkeit klassisch dynamischer Prozesse 
fiihren wir jetzt die Symmetricannahme ein: 


W(A,—>B,) =W(B,—>4;), oder (Wy,) =(Woa), (2) 


so daB die Pfeile von jetzt an fortgelassen werden kénnen. Da nun die 
Spalten der Matrix (W,,) gleich den Reihen der Matrix (W,,) sind, 
letztere sich aber zu Eins summieren, gilt dasselbe auch von ersteren. 
Das heiBt in jeder Matrix summieren sich Reihen wie Spalten zu Eins 
auf. Daher muB die Zahl der Reihen M gleich der Zahl der Spalten NV 
sein. Die W-Matrizen sind also ,,magische Einheitsquadrate“’, woraus 
folgt, daB die Zustandsreihen A und B und C usw. alle die gleiche Multi- 
plizitat besitzen. (Dies bedeutet eine starke Einschrankung des Begriffs 
, Zustand‘ in der Quantentheorie.) Zum Beispiel definiert die Lage 
keinen Zustand, wohl aber die Lage zu einer bestimmten Zeit (7, ¢). 
Denn (r,, £4) ist mit (7,,, £,) durch eine Ubergangswahrscheinlichkeit W 
verkniipft. Ferner ist W(r,,¢4;7,¢4) =6,,;. Zusammenfassend: Aus 
der Symmetrie (2) folgt 


die W-Matrizen sind magische Einheitsquadrate, (3) 
(W4,) =(We4) und dabei (Wy 4) =(1)- (4) 


3. Wir machen jetzt die Annahme, da zwischen den verschiedenen 
W-Tabellen, d.h. zwischen den magischen Einheitsquadraten (W, y), 
(Wc), (Wyc) usw. ein allgemeines Verbindungsgesetz besteht, und fragen 
dann nach moéglichen Formen eines solchen Gesetzes. Statt der Ma- 
trizen (W) betrachten wir zunachst ,,GréBen“ ® usw. und fiihren gleich 
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die weitere Beschrankung ein, da8 das Verkniipfungsgesetz tvzangular 
sein soll, so daB z.B. ®,¢ durch ®y, und ®gz_ bestimmt ist. Ent- 
sprechendes soll dann fiir irgend welche drei Buchstaben in irgend- 
welcher Anordnung gelten. Diese Allgemeinheit bedeutet aber erstens, 
daB die verbindende Gleichung 


S(G4~30g¢Pco4)=0 oderkurz S(A, B,C) =0 (5) 
synmetrisch in A, B, C sein muB. Zweitens, damit auch bei anderen 


Buchstaben keine Widerspriiche entstehen, muB die Verbindung transztiv 
sein, so daB sich aus den drei Gleichungen 


S(A, B,C) SO und S(A4y 8; D0 und) 451(4, 6) 0 
die vierte Gleichung S(B, C, D) =0 als Folge ergibt. Wir untersuchen 


nun systematisch alle Falle, die unter dieser Forderung der Allgemein- 
heit (Symmetrie und Transitivitat) mdglich sind. 

4. Das einfachste triangulare Gesetz lautet 
Es ist in der Tat symmetrisch gegeniiber Buchstabenvertauschungen 
sowie auch transitiv. Anwendung auf den Sonderfall A = B=C ergibt 
als Nebenbedingung 

®,,=%3K, unddann ©,,+@,, =2K. (0’) 

Besonders einfach ist der Fall A =0, wo 
Dyp+Opc+0c,=0 mit O,,=0 und O,,=—ODz,. (7) 

Die nachst einfache symmetrisch triangulare Verbindung ist zwezten 
Grades und lautet (wir nennen die GréBen jetzt X): 

XgpXpc = Xpc uy + Xc4 eG; BS jk — konst . 

zugleich mit 


X4a= VL und Xp4= (L = |LB Xp al (VE as ba) : 


Dies ist zwar eine symmetrische, aber so verwickelte Gleichung zwischen 
X,, und X; 4, daB jede Beziehung zu dem gesuchten Gesetz fiir (Wy ») = 


(Ws a) ausgeschlossen ist, ganz abgesehen von Zweifeln iiber die Transi- 
tivitat der obigen X-Verbindung. Und der einfache Fall L =0 kann nur 
durch Verschwinden aller X-Werte erfiillt werden. Ahnlich ist es mit 
anderen X-Kombinationen zweiten Grades, die hier nicht hingeschrieben 
zu werden brauchen. 


Der nachste Fall einer triangularen und symmetrischen Verbindung 
ist dritten Grades, namlich das Produkt 


Vie: Pec-Y,=G mit konstantem G. (8) 
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Es ist im wesentlichen identisch mit dem Additionsgesetz (6), aus dem 
es durch '¥=e® und G=e* hervorgeht. (8) verlangt im besonderen 


La) pee G und Pap: Ee Gi (8’) 
Fiir K =0, also G=1 erhalt man die einfachere Form 


Vp tse tog (9) 


oder anders geschrieben 
Veo= Page Veo mit Beg =4 und Yi5- Yes = 1. (9’) 


In ahnlicher Weise kann man symmetrische Verbindungsgesetze vierten 
und héheren Grades konstruieren und auf Transitivitat untersuchen. 
Die dabei auftretenden Beziehungen zwischen X, , und X, , sind dabei 
noch verwickelter als im obigen Falle zweiten Grades. Als Muster fiir 
ein allgemeines Verkniipfungsgesetz zwischen den magischen Einheits- 
quadraten (3), (4) bleibt also nur (6) und (8) bzw. (7) und (9) iibrig, 
wodurch unser Problem sehr erleichtert ist. 


5. Von den ,,GréBen“' ®, X, Y im allgemeinen wenden wir uns jetzt 
den quadratischen Matrizen (W) gemeinsamer Multiplizitat M? zu, fiir 
welche ja ebenfalls die Addition und Multiplikation in bekannter Weise 
definiert ist. Setzt man nun (W) in obige Gesetze fiir ®, X, W ein, so 
zeigt sich, daB weder sie, noch die nicht hingeschriebenen Gesetze héheren 
Grades, die magische Quadrateigenschaft invariant lassen. Somit 
erhalt man das Resultat, da die Wahrscheinlichkeiten iiberhaupt nicht 
durch ein eindeutiges trigonales Gesetz verbunden werden konnen. Halt 
man also an der Forderung eines allgemeinen trigonalen Verkniipfungs- 
gesetzes fest, so muB man mit einem mehrdeutigen Gesetz zufrieden sein. 

Durch dieses Ergebnis wird aber unser Problem wieder recht un- 
bestimmt — auBer wenn wir eine neue einschrankende Bedingung ein- 
fiihren. Wir wollen nun postulieren, daB die gesuchte mehrdeutige 
Verbindung zwischen den W-Matrizen auf einem der eindeutigen Ge- 
setze als Unterbau gegriindet ist. Die Mehrdeutigkeit konnte dann ent- 
weder durch eine quadratische oder kubische oder héher-gradige Ver- 
bindung zwischen W und @® oder X oder WY usw. zustandekommen. 


6. Damit ist aber die Lésung unseres Problems sofort angezeigt. 
Denn man erhalt eine Beziehung zwischen magischen Einheitsquadraten 
dann, und nur dann (unter den obigen Einschrankungen), wenn man 
die eindeutige Y-Verbindung (9’) fiir Matrizen 


(ie) = (Lae) (Yc) mit (4) =(4) und (L,3)-(Ye4) =(1) (10) 
als Unterbau benutzt und dann, im Fall reeller Y, die Beziehung 


Wea Pe ait VA; B,) =F (Bia) (11) 
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und im Fall komplexer VY (* bedeutet komplex-konjugiert) 


2 


W= | Ww mit A, ae B,,) =i (B= A;) (11’) 


einfiihrt. (11) ist als orthogonale Transformation und (11’) als deren 
Verallgemeinerung zur wnitdren Transformation bekannt. (11°) ist 
aber identisch mit dem Interferenzgesetz der Wahrscheinlichkeitsampli- 
tuden Y, das die Griinder der Quantenmechanik nach 25jahrigem Suchen 
durch geniale Intuition gefunden haben und jetzt als ein weiterhin 
nicht erklarbares Grundgesetz anzusehen pflegen. Es ist gewifS kein 
Kunststiick, nachtraglich zu zeigen, daB man zum gleichen Ergebnis 
auch durch formale, beinahe aprioristische Betrachtungen hatte kommen 
kénnen. Wenn aber ,,Erklarung“ gleichbedeutend mit einer Zuriick- 
fiihrung von merkwiirdigen Naturgesetzen auf einfache und allgemeine 
Grundforderungen ist, so mag die in der Uberschrift genannte Frage als 
beantwortet gelten. Dabei sei bemerkt, daB keine der obigen Ein- 
schrankungen* (Triangularitat und eindeutiger Unterbau) irgend etwas 
wellenartiges enthalt, und trotzdem die wellenahnliche Interferenz re- 
sultiert. 


7, Ahnliches gilt von der Frage: ,,Warum besteht ein periodischer 
Zusammenhang zwischen Orts- und Impulskoordinaten, wie er sich in 
der Wellenfunktion ¥Y(qg, p) =exp(2iaqp/h) ausdriickt?“. Es ist die 
Frage nach dem Grunde der Quanten-Dynamik. Die Antwort wurde 
vor kurzem in dieser Zeitschrift auf Grund einer einfachen Invarianz- 
forderung fiir g und # gegeben!. Zusammenfassend laBt sich deshalb 
sagen, daB man zur Rechtfertigung des wellenhaften statistischen Ver- 
haltens der Materie sich keineswegs auf ein beschreibendes ,, Prinzip“ 
der Dualitat zu berufen braucht. Der Wellencharakter der Quanten- 
theorie kann vielmehr aus Postulaten der Symmetrie, Invarianz und 
anderen nicht-wellenartigen Zusatzforderungen hergeleitet werden?. Eine 
Dualitat zwischen Teilchen und Wellen ist iibrigens seit der statistischen 
Deutung (DUANE 1923 und Born 1926) unlogisch geworden als ein 
Gegensatz zwischen Dingen (wie z.B. Kranken) und einer ihrer vielen 
Figenschaften (der wellenférmigen statistischen Epidemiekurve). 


* Es ware moglich, daB die Forderung eines allgemeinen Verkniipfungsgesetzes 
zwischen magischen Einheitsquadraten als Lésung nur die der unitaren Transfor- 
mation zulaBt, ohne daB man ausdriicklich die Einschrankung auf Trigonalitat 
und eindeutigen Unterbau einzufiihren braucht — obwohl sich diese Behauptung 
schwer beweisen lassen wird. 

1 LanpE, A.: Z. Physik 162, 410 (1961). — Statt der Druckfehler b(q) in (6) 
und f(g) vor (7) lies b(p) und B(f). 

® Lande, A.: From Dualism to Unity in Quantum Theory. Cambridge: 
The University Press 1960. 
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Zur Feldbogentheorie bei kalten, 
verdampfenden Kathoden. I 


Von 
A. BAUER 
Mit 4 Figuren im Text 
(Eingegangen am 10. Juni 1961) 


Mit der Feldbogentheorie wird eine Beschreibung der Vorgange an kalten, ver- 
dampfenden Metallkathoden gegeben. Im ersten Teil der Arbeit wird das Kanal- 
modell zugrunde gelegt. Die hohe Stromdichte in dem kleinen Gasvolumen des 
Brennflecks bedingt extrem hohe Teilchendichten. Die Druck- und Impulsverhalt- 
nisse werden diskutiert. Ferner wird auf den kathodischen Gasstrahl und auf die 
RiickstoBkrafte auf die Kathode bei den verschiedenen Gasdrucken naher ein- 
gegangen. 


1. Einleitung 


Der Ansatz eines Lichtbogens an kalten, verdampfenden Metall- 
kathoden hat die folgenden typischen Eigenschaften: Er fiihrt eine 
extrem hohe Stromdichte, spaltet bei héherer Stromstarke in mehrere 
Brennflecke auf, welche meist rasch und unregelmaBig tiber die Katho- 
denoberflache wandern. Im starkeren Magnetfeld ist die Brennfleck- 
bewegung riicklaufig, d.-h. entgegen der Ampereschen Regel. Wenn die 
Versorgungsspannung auch nur 10 ® bis 10 8 sec lang ausbleibt, verléscht 
der Bogen. 

Die meisten Erfahrungen iiber diesen Bogentyp wurden an dem 
Kathodenmetall mit dem tiefsten Siedepunkt, an Quecksilber, gesammelt. 
Hier war man von vornherein sicher, daB die Kathodentemperaturen im 
Brennfleck keine nennenswerte Thermoemission von Elektronen er- 
lauben, daB also hier kein thermischer Bogen brennen kann. Zur Er- 
klarung der kathodischen Vorgange, die zu den hohen Stromdichten 
fiihren kénnen, bieten sich an: 1. die Feldbogentheorie!, nach der die 
Feldemission den wesentlichen Stromanteil vor der Kathode bildet, 
2. die Ionenstromtheorie?, der zufolge eine Elektronenemission der 
Kathode zwar méglich, aber nicht entscheidend ist, 3. die ,,Excitation 
Theory“, nach der diejenigen Elektronen den wesentlichen Stromanteil 
liefern, die durch angeregte Atome aus der Kathode herausgelést werden. 
Von den zahlreichen hier anzufiihrenden Literaturstellen sind nur die 
neueren zitiert, welche weitere Quellennachweise enthalten. 


1 WASSERRAB, TH.: Z. Physik 130, 311 (1951). 
2 Ecker, G.: Z. Physik 136, 556 (1954). 
3 ENGEL, A. v., u. A.E. Rosson: Proc. Roy. Soc., Lond. A 242, 217 (1957). 
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Lange Zeit konnte die Feldbogentheorie nicht ganz befriedigen, weil 
die Abschaitzungen der Feldstarke an ebener Kathode eine geringere 
Feldemission ergaben, als es der Beobachtung entsprach. G. ECKER 
und K.G. Miiier?’ beriicksichtigten neuerdings die individuelle Feld- 
komponente der Raumladung vor der Kathode, welche sich dem mitt- 
leren Feld so stark itberlagert, daB nunmehr eine ausreichende Feld- 
emission gesichert erscheint. 


Darum soll im folgenden mit der Feldbogentheorie eine Erklarung der 
aufgefiihrten kathodischen Erscheinungen gegeben werden, wobeizunachst 
einige Vereinfachungen ndtig sind. Im ersten Teil dieser Arbeit werden 
die Verhaltnisse hauptsachlich vor der Quecksilberkathode beschrieben, 
wie sie langs der Entladungsachse herrschen. Hierbei wird das Kanal- 
modell mit iiber den Entladungsquerschnitt konstanten Parametern 
zugrunde gelegt. 


2. Die kathodische Stromdichte 


Fiir die Theorie des Bogens ist die Kenntnis der kathodischen Strom- 
dichte von entscheidender Bedeutung. Bei der Beobachtung der Strom- 
dichten an kalten Kathoden, besonders an der Hg-Kathode, traten im 
Laufe der Entwicklung groBe Differenzen auf, die hauptsachlich durch 
die rasche Bewegung des Brennflecks verursacht wurden. Erst die 
neueren von K.D. FROOME®:® mit verfeinerten optischen MeBmethoden 
bei Beobachtungszeiten von 0,1 bis 6 usec gewonnenen Ergebnisse konn- 
ten den wahren Verhaltnissen nahekommen. K.D. FROOME arbeitete 
zwar aus technischen Griinden hauptsdchlich mit kurzzeitigen Ent- 
ladungen. Die von ihm zuletzt angegebenen Grenzen fiir die Stromdichte 
an Hg-Kathoden 2 - 10% bis 107 A/cm? gelten jedoch auch fiir stationar 
brennende Bogen. Diese aus sorgfaltigen Messungen gewonnenen fiir die 
Theorie ausschlaggebenden Daten werden zwar noch angezweifelt?, 
K.D. FRoomE? fiihrt aber stichhaltige Griinde gegen diese Zweifel an. 


3. Das Kanalmodell von Kathodenfall und Ionisationsgebiet 


Um eine erste grébere Vorstellung von den Vorgangen vor der Ka- 
thode zu geben, sollen zunachst die folgenden Vereinfachungen vorge- 
nommen werden: In der Fallzone unmittelbar vor der Kathode wird 
freier Flug der Ladungstrager angenommen. Der daran anschlieBende 
Ionisationsraum sei quasineutral. Die Entladungsparameter in beiden 
Zonen seien tiber den Entladungsquerschnitt konstant (Kanalmodell). 


4 Ecker, G., u. K.G. MULLER: Z. Naturforsch. 14a, 511 (1959). 
> FROOME, K.D.: Proc. Phys. Soc., Lond. 60, 424 (1948). 

6 FroomeE, K.D.: Proc. Phys. Soc., Lond. 62, 805 (1949). 

7 FrooME, K.D.: Brit. J. Appl. Phys. 4, 91 (1953). 
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Fir die Quecksilberkathode, die im folgenden hauptsachlich be- 
trachtet wird, zeigten G. ECKER und K.G. MULLER?, daB die Schottky- 
sche Feldbogentheorie zutrifft, wenn die von K.D. FRooME gemessenen 
kathodischen Stromdichten zugrunde gelegt werden. Ein quantitativ 
exakter Nachweis ist vorerst wohl nicht méglich, weil die Messungen nur 
die GroBenordnung der kathodischen Stromdichte liefern kénnen, einige 
physikalische Konstanten nicht genau genug bekannt sind und die ver- 
wickelten Vorgange einer genauen Berechnung noch nicht zuganglich sind. 


Es ist sicher, daB das Ver- 
haltnis von Elektronenstrom 
zu Ionenstrom im Kathoden- 
fall erheblich kleiner ist, als 
in der freien positiven Saule, 
wo es im Hg-Bogen z. B. 
I,/1; ~ 600 betragt. Darum 
mu praktisch der gesamte 
im Fallgebiet flieBende Ionen- 
strom inder vorgelagerten Plas- 
maschicht, dem  Ionisations- 
gebiet, erzeugt werden. Das 
Verhaltnis 7,/7; im Kathoden- 
fall laBt sich aus einer Energie- 
bilanz gewinnen. Unter Ver- 
nachlassigung der Feinheiten 
lautet diese Bilanz: Kathoden- 


— kathode 


der kalten, verdampfenden Kathode. 
strom, N Nettodampfstrom, J,, Elektronenstrombedarf 
zur Neutralisierung des Ionenstromes J;, I, Elektronen- 
emissionsstrom, J,, Elektronenstrom der Saule. 
Bandbreiten geben ein Ma fiir die Stromstarken. Der 


Ionenstrom der Saéule wurde vernachlassigt) 


— Lonisationsgeblet — YY ~ Saule 


a Yo 


Fig. 1. Schematische Darstellung der Teilchenstréme an 


B Bruttodampf- 


(Die 


falleistung des Elektronenstromes = Ionisierungsleistung: J,U, = I; U;. 
Das hieraus folgende Verhaltnis J,/J; stellt zufolge einer fritheren 


Arbeit® einen Mindestwert dar. 


Fiir den Hg-Bogen mit U;=10,4 V 


und U, =8 V® wird der abgerundete Wert J,/ZJ;=1,5 eher zutreffen. Im 
Ionenstrom J; wird die Hg-Masse /;M/e beférdert (IM = Masse des 
Hg-Ions, e =el. Elementarquantum), also pro ein Ampere Gesamt- 
stromstarke (I,-+J;) die Hg-Masse I;M/(e(I,-+J,)) ~107 g/As. Schon 
TH. WASSERRAB wie auch A. v. ENGEL und A.E. Rogpson haben diesen 
Teilchenstrom mit dem beobachteten Nettodampfstrom von etwa 
10-4 g/As!." verglichen und auf die Notwendigkeit hingewiesen, zwischen 


Brutto- und Nettoverdampfung zu unterscheiden. 


Rund 90% 


des 


Bruttodampfstromes, der die Kathode verla8t, wird demnach im Ioni- 
sationsgebiet ionisiert und kehrt zur Kathode zuriick. Fig. 1 veranschau- 
licht die verschiedenen Teilchenstroéme der Kathode. Nimmt man auf 


8 Bauer, A.: Ann. Phys. (6) 18, 387 (1956). 

9 FrooME, K.D.: Nature, Lond. 179, 267 (1957). 
10 KoBEL, E.: Phys. Rev. 36, 1636 (1930). 

11 Tonks, L.: Phys. Rev. 54, 634 (1938). 
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Grund der Beobachtungen von K.D.FRoomE die mittlere Gesamt- 
stromdichte 7 =5 - 10 A/cm? an, dann folgt aus dem Verhaltnis /,/1; =1,5 
die mittlere Ionenstromdichte 7;=2- 10% A/cm? in der Fallzone. Die 
Poissonsche Gleichung beschreibt, wie wiederholt gezeigt wurde, die 
Potentialverhiltnisse vor der Kathode in brauchbarer Annaherung. Bei 
freiem Fall der Ladungstrager durch den Kathodenfall U, ergibt sich 
mit den iiblichen Bezeichnungen der Zusammenhang 4; = (2e/M) Us 
< (9d?) und mit U, =8V die Fallraumdicke d = 2-107 cm. Die hiernach 
berechnete Feldstarke an der Kathode E, =4U,/(3d) =5 - 107 V/cm 
erfaBt den Beitrag der kollektiven Raumladungszone. Fiir die Austritts- 
arbeit 4,5 eV von Hg ergibt dieses Feld eine Emission, die knapp eine 
GroBenordnung unter dem erforderlichen Wert 7,=3 - 10® A/cm? liegt. 
Wie G. Ecker und K.G. MULLER zeigten, ergibt der Feldbeitrag der 
individuellen Zone eine ausreichende Erhéhung der Emission. 

Aus der folgenden Uberlegung geht hervor, da8 die Fallraumdicke 
der mittleren freien Weglange gleich sein muB. Im Fallgebiet ist die 
Elektronendichte wegen der gréBeren Elektronengeschwindigkeit weit- 
aus geringer als die Ionendichte. An der Grenze zum Ionisationsgebiet 
steigt die Elektronendichte so stark an, daB Quasineutralitat wenigstens 
nahezu erreicht wird. Der Elektronenstrom, der sich bei dem Ubergang 
vom Fallgebiet zum Ionisationsgebiet nicht andert (Fig. 1), ist propor- 
tional dem Produkt Driftgeschwindigkeit x Elektronendichte. Der 
Ubergang Fallgebiet—Ionisationsgebiet wird folglich durch eine starke 
Verringerung der Driftgeschwindigkeit hervorgerufen. Der gerichtete 
Impuls, den die Elektronen im Fallgebiet aufnehmen, mu8 in der Grenz- 
zone durch StoBprozesse abgegeben werden, um den Umwegfaktor 
(thermische Geschwindigkeit/Driftgeschwindigkeit), der im Fallgebiet 
nahe bei 1 legt, auf die GroéBenordnung 10? im quasineutralen Plasma 
steigen zu lassen. Diese Grenzzone zwischen Fallgebiet und Ionisations- 
gebiet hat natiirlich eine gewisse Ausdehnung. Eine wichtige Konsequenz 
dieser Feststellung wird weiter unten gezogen. Der Elektronenimpuls 
wird in St6Ben mit Atomen, Ionen und Elektronen abgegeben. Die ent- 
sprechenden mittleren freien Weglangen — im Fall der Wechselwirkung 
Elektron—Elektron spricht man von der Relaxationsstrecke S — lassen 


sich berechnen aus: 
1 


hea = One (1a) 
Le : 1 tans ? (1 b) 
In(RT,/(e?n}))  & % 
Mn) Ba 
nai 10 etn, (1c) 


Q.4 ist der Querschnitt fiir _Impulsaustausch. 
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In Gl. (1b) wurde nach H. MAEckErR, Tu. PETERS und H. ScHENK!2 
OF =eAe Doin (RT,|(e? n4)) gesetzt. Gl. (1c) wurde in einer friiheren 
Arbeit 8 diskutiert. Eine genauere Betrachtung, wie sie H. SCHIRMER 
und J. FrrepricH! durchfiihrten, ist hier unnétig und zu verwickelt. 
Zur Berechnung dieser Flugstrecken sollen nun die Teilchendichten und 
die Temperatur des Elektronengases J) unmittelbar vor der Kathode 
abgeschatzt werden. 

Nach Durchfliegen der Relaxationsstrecke setzen sich die von der 
Kathode emittierten Elektronen in thermisches Gleichgewicht mit dem 
Elektronengas der Dichte 2,. Wegen des sofort einsetzenden Energie- 
austausches hauptsachlich durch unelastische, insbesondere ionisierende 
St6Be mu8 die Elektronentemperatur J deutlich unter der Tempe- 
ratur 60000° legen, welche der Kathodenfallenergie 8 eV entspricht. 
Bevor die Maxwell-Verteilung gegeben ist, setzt Abkithlung des Elek- 
tronengases ein. Durch elastische St6Be mit den schweren Teilchen wird 
nur sehr wenig Energie abgegeben, so daB 7; andererseits tiber der 
Temperatur dieser Teilchen liegt. (Es sei daran erinnert, daB8 in Hg pro 
StoB der Bruchteil 2m/M=5.-10° der Elektronenenergie tibertragen 
wird.) Da doppelte Ionisation normalerweise im Brennfleck nicht be- 
obachtet wird, bei starken Magnetfeldern jedoch auftritt, laBt sich 
T, =25000° schatzen. (N&heres Teil II dieser Arbeit.) 

Fiir die Ionendichte »; haben wir einen Anhalt in der Beziehung 
n; =4j;/(ev;), die sich aus dem Grenzflaéchendiffusionsstrom der Ionen 
zur Kathode ergibt. (v; = mittlere thermische Geschwindigkeit der 
Ionen.) Mit der grob geschatzten Ionentemperatur 7J;=101° und mit 
J; =2- 10° A/cm? ergibt sich »; =4-10?°cm™. Dieses Ergebnis ist, wie 
gezeigt wurde’, von Fehlern in der Temperaturschatzung wenig ab- 
hangig. Vorerst gentigt darum diese grobe Temperaturangabe. Die 
Dichte der Neutralteilchen x, hat gemaB Fig.1 die gleiche GréBen- 
ordnung. Die Elektronendichte x, am Anfang des Ionisationsgebietes 
wird im Mittel um einen gewissen Betrag unter n; legen, da die Quasi- 
neutralitat erst bei weiteren Abstanden von der Kathode voll erreicht 
sein wird. Schatzt man n,=2-10?°cm7, dann ergeben die Gl. (4) fiir 
T, =25 000° und Q,, =2 - 10° cm? die abgerundeten Werte 4,, =10-cm, 
A,j=10%cm und $=10%cm. Die freien Weglangen haben im Mittel 
die GréBenordnung der oben berechneten Fallraumdicke im Einklang 
mit der zu erfiillenden Forderung. 

Der mittlere Ionenabstand bei der Dichte n;=4 - 107° cm? betragt 
n; *=1,35-4107cm. In dem Kathodenfall, der nach der eingangs def1- 
nierten Modellvorstellung 2 - 1077 cm dick ist, liegt also nahezu nur eine 


12 Marcxker, H., Tu. PETERS u. H. SCHENK: Z. Physik 140, 119 (1955). 
13 ScHuLz, P., A. BAUER u. P. GERTHSEN: Appl. Sci. Res. B. 5, 210 (1955). 
14 ScHIRMER, H., u. J. FriepRicH: Z. Physik 151, 174 (1958). 
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monoatomare Schicht vor, und das Ergebnis der Berechnung eines 
mittleren Feldes aus der Poisson-Gleichung wird fragwiirdig. Da aber 
im Gegensatz zu unserem Modell der Ubergang Fallraum—lIonisations- 
gebiet kontinuierlich ist und damit eine dickere Raumladungsschicht 
vorliegt, werden die obigen Abschatzungen ihren Wert behalten. Diese 
Betrachtung unterstreicht jedenfalls die schon erwahnte Notwendigkeit 
einer Erfassung der individuellen Zone unmittelbar vor der Kathode?. 
Ein Elektron mit der Kathodenfallenergie 8 eV kann ein Hg-Atom 
nicht unmittelbar ionisieren. Erst mit Beginn der thermischen Unord- 
nung der  Elektronenge- 
schwindigkeiten werden ioni- 
sierende StdBe  miédglich. 
Viele der iibrigen unelasti- 
schen St68e werden wegen 
der ungewohnlichen Energie- 
dichte in Stufenprozessen 
zur Ionisation fiihren. Der 
Energieaustausch fiihrt also 


-3| /e/chen - 
CM | dichte 


Hocharuck- 
verha/tnisse 


0 \ eo eos zunachst itiberwiegend zur 
0%} Fall- Zlonisations-74 vemulinisse — Tonisation und erstreckt 

pple OZ OP ge i sich iiber eine Plasma- 
w 10k G0e TOs FOMMATOR 0a OR “W7ecmn schicht, fiir deren Dicke 


Fig. 2. Geschatzte Dichte der Neutralteilchen, Tonen und die freie Weglange fiir loni- 
Elektronen langs der Entladungsachse x in Abhangigkeit ‘ ce 3 
von dem Abstand zur Oberflache der Hg-Kathode sierende St6Be einen Anhalt 
bietet: A; =1/(m) Q,). Fiir Hg 
darf Q;=107* cm* gesetzt werden, so da8 ‘mit #)—4+40” em ?A,== 
2,5-10°°cm wird. Wie wir sahen, werden iiber 90% des die Kathode ver- 
lassenden Bruttodampfstromes im Ionisationsgebiet ionisiert, um den 
Ionenstrom zur Kathode zu bilden. Am Ende dieses Gebietes ist also 
die Dampfdichte mindestens auf 10% des Ausgangswertes gesunken. Die 
Dicke des Ionisierungsgebietes diirfte also eher bei 10-4 cm liegen. Jen- 
seits dieses Gebietes ist ein im folgenden noch ndherbetrachteter Abfall 
der Dichte zu erwarten, der etwa mit 1/x? geht (xv = Kathodenabstand), 
bis der Wert 10! cm erreicht ist, der im GefaB des Hg-Vakuumbogens 
herrscht [vgl. (3)]. Hiernach laBt sich der in Fig. 2 gebrachte ungefahre 
Verlauf der Teilchendichten ittber dem Kathodenabstand angeben. 
Nun ist noch zu untersuchen, ob die idealen Gasgesetze, die zuniachst 
stillschweigend vorausgesetzt wurden, bei den maximalen Teilchen- 
dichten ihre Giiltigkeit behalten. Fiir das Elektronengas ergab die 
obige Schatzung abgerundet 2, =102°cm-3 und J =20000°. Der Ent- 
artungsparameter (Teilchenzahl/Zustandssumme der Elektronen) betragt 
hierftir P =0,01. Das Volumen aller Ionen pro Volumeneinheit in bezug 
auf ElektronenstéBe kann definiert werden zu n,;Q3; und betragt bei 
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nm,=4- 10 cm? 1,02; =0,02. Auf Grund dieser Verhaltnisse wird man 
zwar bei einer genaueren Betrachtung eine gewisse Entartung beriick- 
sichtigen miissen. Die obigen Abschatzungen jedoch diirften noch keine 
wesentlichen Anderungen erfahren. 


4. Druck- und Impulsverhdltnisse langs der Entladungsachse 


Wie Fig. 1 veranschaulicht, bildet der iiberwiegende Anteil der 
schweren Teilchen vor der Kathode einen Kreisstrom, der die Teilchen- 
dichte mit kleiner werdendem Kathodenabstand anwachsen laBt. Mit 
den oben abgeschatzten Daten 7;=10* und n;=4-102°cm- ergibt 
sich der Ionendruck $;=n,kT; =500 Atm im Gebiet x<10-6cm. Aus 
der Warmebilanz der Kathode schlie8t TH. WAssERRAB! auf einen 
Gesamtdruck von 2000 Atm. Da der Druck der Neutralteilchen und 
der Elektronen dem der Ionen 4hnlich sein wird, bestatigt sich dieser 
ungewohnlich hohe Wert. Es entsteht die Frage, wie sich ein derartiger 
Druck in einer Umgebung sehr geringen Druckes, z.B. im Vakuum- 
bogen, halten kann. 

Der Partialdruck der Ionen wird durch eine elektrische Spannung 
kompensiert, welche entsprechend der oben abgeschatzten Temperatur 
rund 1 V betragen wird. In dem Ionisationsgebiet der Dicke 10-4 cm 
kann damit ein elektrisches Feld der mittleren GréBe 10+ V/cm dafiir 
sorgen, daB die Ionen nicht dem Konzentrationsgefalle folgend in die 
Sdule abdiffundieren. Das tatsachliche Feld mu8 jedoch besonders bei 
kleineren Kathodenabstanden gréBer sein, um eine ausreichende Ionen- 
drift zur Kathode zu erzwingen. Dieser lonenstrom zur Kathode bremst 
den entgegengesetzt gerichteten Bruttodampfstrom ab. Sieht man vom 
Nettodampfstrom ab, so fiihrt eine genauere Betrachtung zu dem 
Schlu8, daB in Richtung Entladungsachse der Gesamtimpuls der im 
Kreisstrom wandernden schweren Teilchen durch die elektrischen Krafte 
kompensiert wird. Die in dem geschlossenen System hin- und herfliegen- 
den Teilchen dieses Kreisprozesses k6nnen infolge des Impulssatzes nach 
auBen hin keinen Impuls abgeben. Trager eines nach auBen wirkenden 
Impulses kann nur der Nettodampfstrom sein, wenn von dem gering- 
fiigigen Impuls der Elektronen abgesehen wird. Die elektrischen Krafte, 
welche den hohen Druck im IJonisationsgebiet aufrecht erhalten, verlan- 
gen nach obigem einen Spannungsabfall langs des Ionisationsgebietes 
von etwas iiber 1 V. In der gemessenen Kathodenfallspannung von 8 V® 
muB dieser Spannungsabfall mit enthalten sein, so daB der eigentliche 
Kathodenfall eher 7 V betragen wird. 

Fiir die Wechselwirkung des Dampfstromes mit dem Ionenstrom ist 
die freie Weglange im Ionisationsgebiet mit » =107! bis 10° cm™* und 


45 eee Tu.: Handbuch der Physik, Bd. XXII/II, S. 422. 1956. 
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Quy =10> cm? auf A —10-*® bis 10° cm abzuschatzen. Die freie Weg- 
lange der Elektronen gegeniitber schweren Teilchen ist nach obigem im 
Mittel etwa 4,,=5-107cm. Durch elastische St6Be haben die Elek- 
tronen bei dem Umwegfaktor 10? und dem schon erwahnten Verhaltnis 
2m|M =5 - 10-% ihre Energie nach der Strecke x =5 - 1077/(5 - 10° - 10°) 
=10-4cem abgegeben. Am Ende des Ionisationsgebietes, etwa bei 
x =10-4cm, haben sich folglich die Teiltemperaturen der verschiedenen 
Plasmapartner weitgehend aneinander angeglichen. Hier kann von 
einem Hochdruckplasma der einheitlichen Temperatur 7; gesprochen 
werden. Von diesem Kathodenabstand an setzt sich im Vakuumbogen 
der Expansion des Dampfes in den Entladungsraum hinein praktisch 
kein hemmender Gegenstrom von Ionen mehr entgegen. Die Warme- 
energie des Nettodampfstromes, welche der Temperatur 7; entspricht, 
kann sich nahezu verlustlos in gerichtete Bewegung umsetzen (adiabati- 
sche Zustandsanderung). 

Wenn diese Uberlegungen richtig sind, muB der im Vakuumbogen 
beobachtete Nettodampfstrahl eine der Temperatur 7, entsprechende 
Geschwindigkeit besitzen. Diese in der Grenzzone zwischen Ionisations- 
gebiet und Sdule herrschende Temperatur kann iiber den Ionisierungs- 
grad grob abgeschatzt werden. Das Plasma wird in dieser Zone nicht 
wesentlich starker ionisiert sein als im normalen Hochdruckplasma. Der 
Ionisierungsgrad wird bei vorsichtiger Schatzung zwischen 5 und 50% 
liegen. Die dementsprechenden Temperaturgrenzen betragen bei der 
Dichte 10cm 10500" = 1-17 500°: 


5. Kathodischer Gasstrahl und RiickstoB auf die Kathode 


Auf Grund einer neueren Messung von H. NOsKE und E. Scumrpt!é 
betragt die Kathodenstrahlgeschwindigkeit im Hg-Vakuumbogen unab- 
hangig von der Stromstarke v =1,3 - 10° cm/sec. Dieser Geschwindigkeit 
entspricht die Temperatur 7;=13000°. Sie liegt innerhalb der oben 
abgeschatzten Grenzen, womit sich eine zwanglose Erklarung fiir den 
Ursprung und die Geschwindigkeit des kathodischen Gasstrahls im 
Vakuumbogen ergibt. 

Die beobachtete Stromstarkeunabhangigkeit der Strahlgeschwindig- 
keit v erklart sich aus der Brennfleckform. Der linienférmige Brennfleck 
dandert bei Stromstarkevariation lediglich seine Lange, bzw. spaltet bei 
groBerer Stromzunahme in zwei und mehr selbstandige Brennflecke auf. 
Eine Anderung von Stromdichte und Dicke der Linie wurde nicht be- 
obachtet. Darum kann auch 7; und damit v keine merkliche Abhangig- 
keit von der Stromstarke zeigen. 


16 NoskE, H., u. E. Scumipt: Z. Naturforsch. 7a, 677—682 (1952). 
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Wie bereits erwahnt, transportiert der von der Hg-Kathode aus- 
gehende Nettodampfstrom pro Amp und sec rund 1074 g Hg. Die schon 
mehrfach ausgefiihrte Berechnung des RiickstoBes K, auf die Kathode 
aus dem Impuls des Dampfstromes ergibt ganz einfach aus dem Produkt 
10~* g/Asec X 1,3 - 10° cm/sec die empirische Formel 


K,, = 13 -J dyn/Amp (2) 


fiir den Hg-Vakuumbogen. Die von L. Tonks!” gemessene RiickstoB- 
kraft zeigt gemaB Fig. 3 Nr. 1 zwar nicht ganz die von Gl. (2) geforderte 


ayn run 
y 5) 


7000 0,007 Torr 


70 
6 
6 
Y 
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A 
7 LI (ERTO- 100 A 
—+>/ 
Fig. 3. RiickstoBkraft auf Hg-, Cu- und C-Kathoden bei Bégen in Gasen verschiedenen Druckes 
Beobachter: Kath. Gas Druck 
1 L. Tonxs (1936) Hg Hg 0,011 Torr 
2 E. Koper (1930) Hg Hg 0,001 Torr 
3 R. TANBERG (1930) Cu Vakuum 
4 E.C. EAstTon u. Mitarb. (1934) Cu Luft 0,05 Torr 
5 R.M. RoBERTSON (1938) Cu Nz, 1 Torr 
6 R.M. RoBertTson Cu H, 50 Torr 
7 R.M. RoBertson Cu H, 100 Torr 
8 R.M. RoBERTSON Gu N, 500 Torr 
9 A. BAUER (1958) Cu Luft 760 Torr 
10 MAECKER (1955) Cc Luft 760 Torr 
11 Theoretisch nach H. Marcker bei Kontraktion von 7;=10 A/cm*® auf 7 =107 A/cm? 


Proportionalitat zu 7; wenn man aber die Messungen von E. KoBEL!° 
mit einbezieht (Fig. 3 Nr. 2), dann trifft Gl. (2) in grober Naherung zu. 
Hiermit ist der Ursprung des RiickstoBes im Hg-Vakuumbogen geklart. 
Der Vakuumbogen an Cu-Kathode gehért ebenfalls zu dem behandelten 
Bogentyp. Die kathodische Stromdichte nimmt hier ganz ahnliche 


17 Tons. L.: Phys. Rev. 50, 226 (1936). 
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Werte an wie an Hg-Kathode*®. Die verdampfte Netto-Cu-Menge betragt 
10-5 bis 10-4 g/Asec8.19, scheint also etwas geringer zu sein als bei Hg. 
Wahrscheinlich ist darum der beobachtete Riicksto8 im Cu-Vakuumbogen 
geringer (Fig. 3 Nr. 3). Uber die Dampfstrahlgeschwindigkeit des Cu- 
Bogens liegt kein MeBergebnis vor. 

Bei héherem Druck, etwa bei 1 Atm, im Entladungsraum fand 
H. MAECKER”® in der eigenmagnetischen Kompression eine befriedigende 
Erklarung fiir die RiickstoBkraft und im Falle des Kohlebogens Fig. 3 
Nr. 10 gute Ubereinstimmung zwischen Beobachtung und Theorie. 
Unter Vernachlassigung gewisser Strémungen gewann er den einfachen 
Zusammenhang 


K,=—n® (3) 


i Yq 
(c = Lichtgeschwindigkeit, 7, = Radius der Bogensdule, 7, = Radius 
des Brennflecks). 

Der an verdampfender Kathode gema8 Gl. (2) auftretende RiickstoB 
entwickelt sich an normal belasteter C-Kathode vermutlich nicht, weil 
an dieser Kathode keine nennenswerte 
Verdampfung auftritt. Zur Erklarung 
der iibrigen Kurven der Fig. 3 muB8 wei- 
ter ausgeholt werden. 

Da das Verhdltnis 7,/7, der Gl. (3) 
~Bogentegrenzung ein MaB fiir die kathodische Kontraktion 
ist, miBte ein Bogen mit starkerer Kon- 
x —Hliache traktion einen gréBeren RiickstoB erge- 
Stromungsiinen ben. Ein Bogen schniirt sich vor einer 
Cu-Kathode, z.B. bei 1 Atm, wesentlich 
starker ein als vor einer C-Kathode. 
or seen ee Fiir die abgerundeten Stromdichten in 
oe! aon Kathode stark kontrahierten der Saule (10 Amp/cm? und an der 

Hochdruckbogens Cu-Kathode 7 =107 Amp/cm?  ergibt 

Gl. (3) die Kurve 17 in Fig. 3. Die an 

Cu-Kathode gemessenen RiickstoBkrafte (Kurve 9)?! liegen jedoch er- 
heblich tiefer. Die Erklarung fiir diese Diskrepanz ist einfach. 

Wahrend der von H. MAECKER untersuchte Bogenansatz praktisch 
die ganze Stirnflache der Kohlekathode bedeckt, ist der Brennfleck an 
Cu-Kathode um mehrere Gr6éBenordnungen kleiner als eine normale 
Kathodenstirnflache. Wie Fig. 4 zeigt, wird bei héherem Druck im 
EntladungsgefaB der Teil des Gasstromes, dessen Ursprung nahe der 


18 TANBERG, R.: Phys. Rev. 35, 1080 (1930). 

19 ROBERTSON, R.M.: Phys. Rev. 53, 578 (1938). 
20 MarckeEr, H.: Z. Physik 141, 198 (1955). 

21 BavuER, A.: Phys. Verh. 9, 212 (1958). 
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Kathodenoberflache liegt, eine Riickstrémung in der Umgebung des 
Bogens verursachen. Innerhalb einer bestimmten Hiillflache, die wie 
Fig. 4 zeigt, am Rand der Kathodenstirnflache aufsetzen wird, bilden 
sich Kreis- und Wirbelstréme aus. Die Impulse dieser Stréme innerhalb 
der Hiillflache miissen sich aus leicht ersichtlichen Griinden gegenseitig 
derart aufheben, daB fiir den RiickstoB auf die Kathode keine Kraft- 
komponente resultiert. Lediglich der Impuls des Teils der Gasstrémung 
auBerhalb der Hiillflache erzeugt den RiickstoB auf die Kathode. Fiir 
den meBbaren RiickstoB ist es also gleichgiiltig, welche Impulse innerhalb 
dieser Hiillflache auftreten. Dies gilt natiirlich auch fiir den Impuls des 
Nettodampfstromes gemaB Gl. (2), der bei hohem Gasdruck innerhalb 
der Hiillflache kompensiert und aufgezehrt wird. Die Stirnflache der 
Cu-Kathode, deren RiickstoB die Kurve 9 der Fig. 3 ergab, hatte etwa 
die GréBe der von H. MAECKER vermessenen Kohlekathode. Damit 
haben die Hiillflachen beider Kathodenarten ahnliche Dimensionen. 
Folglich haben im Einklang mit der Beobachtung auch die RiickstoB- 
krafte etwa die gleiche GroBe. 

Mit fallendem Gasdruck im Entladungsraum muB es einen konti- 
nuierlichen Ubergang geben von dem RiickstoB des Hochdruckbogens 
zu dem RiickstoB im Vakuumbogen, in dem sich der Nettodampfstrom 
praktisch unbehindert in den Entladungsraum ausdehnt und so den 
vollen RiickstoB gemaB Gl. (3) entwickelt. 

Hiermit ist eine qualitative Erklarung auch fiir die in Fig. 3 Kurve 4” 
bis S eingezeichneten RiickstoBkrafte gegeben. 


a Easton, E.C., F.B. Lucas u. F. CrREEpy: Electr. Engng. 53, 1454 (1934). 
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Das Gravitationsfeld eines Massenpunktes 
im expandierenden Kosmos 
Von 
JAROSLAV PACHNER 
(Eingegangen am 12. Juni 1961) 


Die Feldgleichungen der relativistischen Kosmologie werden unter der Bedingung 
gelést, da®B ein singularer Punkt sich im expandierenden Kosmos befindet. Aut 
Grund der Ergebnisse dieser Berechnung wird dann die Frage von der Relativitat 
der Tragheit diskutiert. 

Einftihrung 

Die allgemeine Relativitaétstheorie wird fiir ein Musterbeispiel einer 
reinen Feldtheorie gehalten. Und doch haftet eine kleine Unvollkommen- 
heit an ihn: die Tragheit der Kérper wird durch das Gravitationsfeld 
nur sehr schwach beeinfluBt und im Gegensatz zu EINSTEINS Erwar- 
tungen nimmt sie in unendlicher Entfernung von gravitationserzeugen- 
den Massen nicht gegen Null ab. Eine ausfiihrliche Auseinandersetzung 
dieses Problems findet man in einer interessanten Arbeit von DEHNEN, 
HONL und WESTPFAHL!. 

Um diese Frage weiter zu klaren, werden wir in der vorliegenden 
Arbeit das kugelsymmetrische Gravitationsfeld 1m gekriimmten und ex- 
pandierenden Weltraum untersuchen. Dabei gehen wir von den Feld- 
gleichungen der allgemeinen Relativitatstheorie ohne das kosmologische 
Glied aus, wie dies in den vorangehenden Aufsatzen des Vertfassers?) 
gerechtfertigt ist. Im Unterschied zu den Arbeiten von Frau SOERGEL- 
Fapricius’, die die Frage der Relativitat der Tragheit von anderem 
Standpunkt aus im Einstein-Kosmos erérterte, werden wir ein beliebig 
expandierendes Weltall in Betracht nehmen. 


Die Feldgleichungen 


Wir setzen eine raumlich isotrope Metrik voraus 
ds? = — A) (d+ 2 d92 4 sin? Od gq?) + e' de. (1) 


In den Feldgleichungen, die im geometrischen Ma&system durch- 
wegs geschrieben werden, 
TR ip. a Oa (2) 


1 DEHNEN, H., H. HONL u. K. WEsTPHAL: Ann. Physik 6, 370 (1960). 
> PAcHNER, J.: Acta Physic. Polon. 19, 663 (1960); — Ann. Physik 8, 60 (1961). 
° SOERGEL-Fapricius, Cu.: Z. Physik 159, 541 (1960); 161, 392 (1961) 
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sind die Komponenten des Materietensors mit folgenden Formeln ge- 
geben4 
poo aM 


é4 
ONT ee anar Re 1 NO A eee (3) 


270" GF 


wobei M die Gesamtmasse der Welt bedeutet, die im allgemeinen vom 
Kriimmungsradius des Weltraumes G (¢) abhangen kann. 

Wir suchen solche Lésung der Feldgleichungen (2), die im raumlich 
homogenen und isotropen Feld eine singulare Stelle aufweist. Das von 
diesem singularen Punkt geniigend entfernte Feld (d.h. auBerhalb des 
durch den singularen Punkt dargestellten Kérpers) kénnen wir mit 
Hilfe der sukzessiven Approximationen berechnen. Die beiden unbe- 
kannten Funktionen 4(r, ¢), »(v, ) bezeichnen wir in der nullten Approxi- 
mation (das ungestérte homogene und isotrope Feld) mit iM y. Auf diese 
iiberlagert sich das durch die Singularitat hervorgerufene Feld, das in 


der ersten Approximation mit A, » beschrieben wird. Da man sich mit 
gentigender Genauigkeit auf die erste Approximation beschranken kann, 
so diirfen wir schreiben 


(rf) =A.) + U(r) =A) + dal) +40, | a 
v (7,0) =F (7,0): 


Setzen wir diese Beziehung in die Feldgleichungen ein, die fiir die 
Metrik (1) von ToLMAN® abgeleitet wurden, erhalten wir in der nullten 
Approximation fiir die Indizes w =o =1 


ade 1? 4 : Ai) (4. ! +13) = — 82 Tp, (5) 
tur die Indizesa. =o —=7 =2, 3 

2 ss LAD 1 ar) a - 3 Se ee: Ip 

e (5% +541] (42+ ; i) 8x Ti, (6) 


und fiir die Indizes w =o =4 
° ° On 4 °, 2 °C, 3 } 
Jaan iC + ih? +2 Ai) — 2B = — 80. (7) 


In der ersten Approximation finden wir folgende Feldgleichungen 
fiir die Indizes wm =o =1 


ehh (LE 4 4) +3) — (ip + 328) G—1)— 


ie 


STi (8) 
= a+ $4.34 —9)| EAE tO 
4 Siehe Gln. (5.7a, b) in der Arbeit J. PacHNER: Ann. Physik 8, 60 (1961). 


5 Torman, R.C.: Relativity, Thermodynamics, and Cosmology, Oxford 1934 
Gln. (98.4) und (98.6). 
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ftir die Indizes w =o =] =2, 3 


fiir die Indizes m =o =4 


enh -hs a” +($ ys +2) z| ie yp 


und fiir die Indizes w =1, 4; 0 =4, 1 


rWgoe ty ber ah (11) 


Die partiellen Ableitungen nach 7 sind mit Strichen, die nach ¢ mit 
Punkten bezeichnet. 


Aus der Bedingung der raumlichen Isotropie folgt 


dy (r) = — 21n(1 + I (42) 


y2 
4G2 
wobei Gp eine konstante Raumkriimmung bezeichnet, die im endlichen 
Kosmos mit seinem maximalen Kriimmungsradius identisch sei. Weiter 
fiihren wir die Substitution 

A,(é) = 21n 2 (13) 

Go 

ein. Die Feldgleichungen der nullten Approximation lauten nun fiir 
die: Indizes. @i==-0'a=7:ee 195-3 


25 +(e) +(ef em 6 


und fiir die Indizes w =o =4 


el +ef= Fa as) 


Wir haben hier zwei Differentialgleichungen fiir eine unbekannte 
Funktion G (¢), die aber infolge der Brancuis Identitat kompatibel sind 4. 
Die verschiedenen Typen des expandierenden Kosmos unterscheiden 
sich nur durch die Funktion G(¢), die mit dem Materietensor festgelegt 
ist. Eine nahere Kenntnis der Funktion G () ist fiir weitere Berechnung 
nicht ndtig. 
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Bei der Lésung der Feldgleichungen der ersten Approximation sub- 
trahieren wir zuerst Gl. (8) von (9). Es ergibt sich mit Riicksicht auf 


Gl. (3) 


(Av holt) (Ai + 4) (+7) =o. (16) 


Diese Beziehung vertritt die Feldgleichung (9). 
Nun integrieren wir die Gl. (11) nach 7: 


ieseabe: (17) 


Die additive Funktion von ¢ haben wir gleich Null gesetzt, da sie fiir 
unser Problem physikalisch unzutreffend ist. 


Mit Hilfe der Gl. (17) finden wir 
A+ $434 —¥) =(h Aa + BAF. 
Wir berechnen weiter mittels der Gln. (12) und (413) den Ausdruck fiir 


8 92 aus Gl. (7) und dann J aus (5). Nach einigen Umformungen erhalten 
wir 


es 1 : 
Ag = — f Sil. 


TS ee tan +7). 


Auf diese Weise nehmen die Feldgleichungen (8) und (10) folgende 
Form ein: 


(1+ see) (A+ S| 49) + Gata + am 
+ 4n(Bt — Tre, =0. 
0 
(1+ see) [ae 4 (Ga tS) 2] 4 ZA =o. (19) 


Solange y<G, und G(é) von derselben GréBenordnung wie Gy ist, 
diirfen wir in allen Feldgleichungen der ersten Approximation die 


Glieder von der GréBenordnung Go” vernachlassigen. Da i unde? 
dann von derselben GréBenordnung sind, vereinfachen sich die Feld- 
gleichungen der ersten Approximation in dieser Annaherung wie folgt: 


(A’ +9’) =0, (18*) 
(Ait. pie (AEE pty = 0; (16*) 


Y 
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w+ 2 7'=0, (19*) 


ee yO (17%) 


Es macht nun keine Schwierigkeiten mehr, diese Feldgleichungen zu 
integrieren. Gl. (19*) bestimmt die Abhangigkeit der Funktion 4 von 
der Koordinate 7. Die Beziehung zwischen 4 und y gibt die Gl. (18*) 
an. Gl. (16*) ist dann zugleich erfiillt. SchlieBlich berechnen wir aus 
Gl. (17*) die Abhangigkeit beider Funktionen 2 und # von der Koordinate 
t. Die additive Funktion von /, die sich aus der Integration der Gl. (19*) 
sowie (18*) ergibt, haben wir in beiden Fallen als physikalisch unzu- 
treffend gleich Null gesetzt. Das Ergebnis unserer Berechnung sind 
daher die Funktionen 


7 = ESS AG, 
A(r, t) =— V(r, t) =" GH" 


(20) 
Sie hangen von der Art der Expansion des Kosmos nur durch die Funk- 
tion G(t) ab. 

Die Integrationskonstante A bestimmen wir durch Vergleichen der 
aus der Metrik (1), in die wir nach Gl. (4) die Funktionen (12), (13) und 
(20) einsetzen, sich ergebenden Eigenzeit dt) und der Eigenentfernung 
doy (wobei d? =dg = 0) 


dis =(1 eee oo) dt, 
2__( G(H/G, \? K Go 2 
tam (, 2 fe Blan 


mit den Werten, die aus der bekannten Metrik eines isolierten Massen- 
punktes im unendlichen leeren Raum folgen: 


dae ee a, 


1 + m)/27 
dog =(1 + m,[27)4 d7?. 


Bei Vernachlassigung von 7 gegen G, und der héheren Potenzen von 
(m,/7) finden wir 
K =2m5 (21) 


wobei (fiir ¢ = konst. — wie in der Relativitatstheorie bei der Bestim- 
mung der Eigenentfernung gemacht wird) 


G (t) 
Go 


O=7= Ve (22) 
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Die gesuchte Metrik (1) lautet in ihrer endgiiltigen Form 


ast = — (SOK (1-2) @r+d0 + | 


4 == 7?/4G2 (23) 
+ rsin? O dg?) + (1+ 2) de | 
mit 
Vike pe Mo Gay Mo mS mM (24) 


y Git) 7 Oo 


Die GréBe mp, ist als konstante Masse des singularen Punktes und die 
Funktion Y als das in geometrischen Einheiten gemessene Newtonsche 
Gravitationspotential zu interpretieren. 


Diskussion 

Das Ergebnis unserer Berechnung, das mit der Metrik (23) samt (24) 
erklart ist, zeugt, daB das Gravitationsfeld eines Massenpunktes in 
der oben angegebenen Annaherung auch in gekriimmtem und expandie- 
rendem Weltraum mit dem Newtonschen Gravitationspotential be- 
schrieben wird. Das Gravitationspotential ist umgekehrt proportional 
zur Eigenentfernung oy, d.h. das lokale Gravitationsfeld wird durch die 
Expansion des Weltraumes nicht beeinfluBt. 

Es gibt zwei Méglichkeiten, wie die Formel (24) zu deuten ist. Nach 
der ersten halt man die Masse des singularen Punktes fiir konstant, d.h. 
unbeeinfluBt durch die Expansion. Der Kosmos entspricht dann dem 
Friedmanschen Modell, dessen Gesamtmasse dauernd ungeandert bleibt. 

Es ist aber mit den Feldgleichungen der allgemeinen Relativitats- 
theorie auch die Annahme von der Relativitat der Tragheit wohl ver- 
traglich, die mit der Beziehung 

m(G) =m (22) 
erklart sei. Es bezeichnet hier m, die Masse des singularen Punktes bei 
der Raumkriimmung G, und eine Konstante. Gl. (24) nimmt jetzt 
die Form 


(25) 


oe ae ee eg (26) 


ein, die fiir 7 =1 besonders einfach wird. 

Da die Gesamtmasse der Welt sich aus hoher Anzahl von Kérpern 
zusammensetzt, deren Massen, fiir jeden Kérper getrennt, sich dann 
ebenso nach Gl. (25) andern, so muB die Gesamtmasse der Welt M auch 
von der Raumkriimmung in derselben Weise abhangen. Die Kompo- 
nenten des Materietensors 77, die mit Gl. (3) gegeben sind, nehmen nun 
folgende Werte ein 

Tg =— = 0,(2 yn 83 (4); TE = 0 (sy Oy (27) 
¢ 3 G G 
Z. Physik, Bd. 164 39 
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wobei 0, die mittlere Massendichte des Weltraumes bei der Kriimmung 
G, bezeichnet. Fiir 7 =0 erhalten wir die Friedmansche Welt, fiir »>0 
sinkt die Tragheit der Massenkérper bei fortschreitender Expansion 
(im Raum von negativer Kriimmung in den spatesten Stadien der Ex- 
pansion bis auf Null), fiir »<0 entsteht dagegen bei der Expansion die 
gravitierende Masse vom Nichts, was physikalisch kaum gerechtfertigt 
werden kann. Ein Beispiel eines solchen Modells stellt die de Sittersche 
Welt? mit » =—3 dar, in der die mittlere Massendichte im Weltraum 
infolge der kontinuierlichen Erschaffung der gravitierenden Massen bei 
der Expansion konstant bleibt. 

Ob die Relativitat der Tragheit tatsachlich existiert oder nicht, kann 
man selbstverstandlich nicht auf Grund der vorliegenden Arbeit ent- 
scheiden, aber nach der Meinung des Verfassers soll man sie nicht a 
priori ablehnen. Auf die Einwendung, da8B im Schwarzschildschen Feld 
die Anderungen in der Masse eines Probeteilchens nur gering sind, kann 
man antworten, da® dieses Feld nicht den wirklichen physikalischen 
Verhaltnissen entspricht. Sobald sich namlich im Raum eine grdBere 
Menge von K6rpern befindet, verteilen sie sich dem Entropiesatz der 
statistischen Thermodynamik gemaB annahernd gleichmaBig im Raum, 
was mit einer Expansion (bzw. Kontraktion) des annahernd und isotrop 
gekriimmten Weltraumes begieitet und gefolgt wird. Die grundlegenden 
Betrachtungen tiber die Relativitat der Tragheit sollen sich deshalb stets 
auf eine homogen und isotrop gekriimmte Welt beschranken. 

Wie es sich aus Gln. (25), (27) und (14), (15) ergibt, bestimmt die 
Abhangigkeit der Masse vom Raumkriimmungsradius die Form der 
Expansion des Weltraumes, die mit der Funktion G(¢) beschrieben ist. 
Dies erdffnet uns den Weg zur Klarung der Frage tiber die Relativitat 
der Tragheit. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Bonn 


Isotopentrennung mit dem elektrischen Massenfilter 


Von 
F. v. Buscu und W. PauL 
(Eingegangen am 4. Juli 1961) 


Es wird iiber Versuche zur Trennung wagbarer Mengen von Magnesium berichtet. 
Bei Anreicherung eines der beiden selteneren Isotope (natiirliche Haufigkeiten: 
Mg*4 — 79%, Mg*> — 10%, Mg?6 — 11%) konnten in etwa zehnstiindigem Trenngang 
bis zu einigen hundert Mikrogramm des jeweils aufgefangenen Isotops gesammelt 
werden. Mg?® wurde auf 84%, Mg®> in einem anderen Experiment auf 69% ange- 
reichert. Verschiedene Fehlerquellen und Wege zur Verbesserung der Apparatur 
werden diskutiert. 


In einer friiheren Arbeit von PAUL, REINHARD und von ZAHN! ist 
das elektrische Massenfilter eingehend auf sein Verhalten als Massen- 
spektrometer und als Isotopentrenner untersucht worden. Dabei zeigte 
sich, daB es in einer Abwandlung des urspriinglichen Filterprinzips?>% 
geeignet ist, relativ hohe Ionenstréme zu fokussieren und Partikeln be- 
stimmter Massen aus dem Strahl zu eliminieren. Es soll nun iiber einige 
Trennexperimente mit Magnesium berichtet werden, die im Anschlu8 
an die genannte Arbeit an derselben Versuchsapparatur wie diese 
durchgefiihrt wurden. In der unter ? zitierten Verdffentlichung findet 
man neben einer Beschreibung des Trenners eine ausfiithrliche Dar- 
stellung der Theorie des Massenfilters, auf die wir uns einschlieBlich der 
dort benutzten Bezeichnungen beziehen. 


Apparatur 


Das Vierpolfeld hat folgende Daten: Lange 3 m, Radius 7) =1,5 cm, 
Frequenz »=2,6 MHz. Als Ionenquelle dient ein magnetisch stabili- 
sierter Niedervoltbogen‘. Die Ionen werden aus dem auf Beschleuni- 
gungspotential liegenden Entladungsraum herausgezogen und durch 
eine kreisférmige Blende von 2cm Durchmesser unmittelbar in das 
Vierpolfeld eingeschossen. Als Auffanger dient ein hinter dem Elektro- 
densystem angebrachtes Kupferblech. Der Auffangerstrom wird nicht 
auf Sekundirelektronen korrigiert. Ihr Anteil betragt etwa 20%. Die 


1 Paut, W., H.P. REINHARD u. U. von Zann: Z. Physik 152, 143 (1958). 
2 Paut, W., u. H. STEINWEDEL: Z. Naturforsch. 8a, 448 (1953). 

3 Pau, W., u. M. RAETHER: Z. Physik 140, 262 (1955). 

4 Pauty, H.: Diplomarbeit Bonn 1955 (unveréffentlicht). 
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Transmission des Vierpolfeldes liegt in der GréBenordnung 50%, wenn 
man den Arbeitspunkt in die Mitte des Stabilitatsbereichs (a ~0,08; 
gq ~0,6) legt?. 

Das Hochfrequenzsystem wurde gegeniiber dem friiheren Aufbau 
verbessert. Das Fiihrungsfeld wird von einem vierstufigen Sender er- 
zeugt. Ein elektronengekoppelter Oszillator mit Frequenzverdopplung 
gewahrleistet ausreichende Frequenzkonstanz. Die Endstufe arbeitet 
in Gegentakt-C-Schaltung und kann bis zu 1 kW HF-Leistung abgeben. 
Die Schwingspannung am Vierpolsystem betragt maximal 7,5 kV... 
Eine Amplitudenstabilisierung sorgt fiir die bei langfristigen Trennver- 
suchen notige Konstanz dieses Parameters. Die Schaltung stabilisiert 
die Hochfrequenzspannung V auf +2°/,, Abweichung vom Sollwert. 
Das Verhaltnis des zur Regelung verwendeten, induktiv ausgekoppelten 
HF-Signals und der gesamten Schwingspannung hangt etwas von der 
Abstimmung des Endkreises ab. Letztere zeigt infolge Erwarmung der 
Impedanzen langfristige Schwankungen, die sich tiber die Regelschaltung 
auf den Parameter q iibertragen. Bei langerem Betrieb mit festem Ar- 
beitspunkt miissen die Spannungen U und V am Vierpolsystem oder 
die Frequenzen der den Filtereffekt bewirkenden Storfelder deshalb 
von Zeit zu Zeit kontrolliert werden. 


Die am Elektrodensystem liegende Gleichspannung U wird nicht 
wie bei friiheren Versuchen! durch Gleichrichtung eines induktiv aus 
dem Endkreis ausgekoppelten Bruchteils von V erzeugt, sondern 
einem stabilisierten Netzgeradt entnommen. Eine von V unabhiangige 
Stabilisierung der Gleichspannung U erschien bei langfristigen Experi- 
menten mit festem Arbeitspunkt, insbesondere Trennversuchen, giin- 
stiger. Das Vierpolsystem muB8 fiir die Gleichspannung méglichst 
niederohmig geerdet sein, da die Ladung der auf die Stabe treffenden 
Ionen beim AbflieBen eine Potentialdifferenz erzeugt. Diese verfalscht 
die an den x- bzw. den y-Elektroden liegenden Gleichspannungen in 
unterschiedlichem MaB8e, weil der Strom der aus dem Strahl eliminierten 
Partikeln sich nicht gleichmaBig auf die Elektrodenpaare verteilt, so daB 
sich der Arbeitspunkt verschiebt. Schwankungen der Ionenemission 
oder der EinschuBbedingungen andern den auf die Stabe flieBenden 
Strom, tibertragen sich dadurch auf U und verlangen eine getrennte 
Stabilisierung dieses Parameters. 


Ein bestimmtes Isotop laBt sich dadurch aus dem Strahl ausscheiden, 
daB die Schwingungsamplitude der Ionen dieser Masse mit Hilfe einer 
periodischen duBeren Stérspannung, die in Resonanz mit der Grund- 


frequenz vp —— y der Bewegung im Vierpolfeld liegt, aufgeschaukelt 


wird. Zur Anreicherung eines der drei natiirlichen Isotope des Magne- 
slums sind also zwei Stérspannungen notwendig. Sie werden von zwei 
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in Amplitude und Frequenz regelbaren Oszillatoren erzeugt, deren Aus- 
gangssignale summiert, verstérkt und iiber ein Bandfilter zwischen die 
x-Elektroden symmetrisch zu den beiden anderen gelegt werden, so daB 
ein naherungsweise homogenes Stérfeld entsteht. 


Massenspektrometrische Kontrolle des Auffangerstroms 


Der Emissionsstrom der Ionenquelle und damit der Durchsatz des 
Filters steigt mit der Beschleunigungsspannung stark an, so daB es 
vorteilhaft erschien, auf Kosten des Auflésungsvermégens die Ein- 
schuBspannung relativ hoch zu wahlen. Die geringe Auflésung er- 
schwert jedoch das Aufsuchen der optimalen Stérparameter und macht 
eine Kontrolle der Trennung wiinschenswert. Hierzu wurde bei friiheren 
Untersuchungen ein Vierpolmassenspektrometer von 50cm Lange be- 
nutzt, in das ein Teil des Auffangerstroms eingeschossen wurde!s5. Die 
Eintrittsoffnung befand sich dabei im Zentrum des Auffangers. Mes- 
sungen mit Natrium, das nur ein natiirliches Isotop besitzt, zeigten, daB 
mit wachsender Sté6rspannung der Strom im Spektrometer bereits ver- 
schwand, wenn im Trennfilter noch ein betrachtlicher Teil der ohne 
Storung registrierten Intensitat gemessen wurde. Dies liegt daran, daB 
eine schwache Stérung den Ionenstrom zunachst auf die Randzone des 
Auffangers abdrangt, so da die Stromdichte in dessen Zentrum zuerst 
verschwindet}?. 

Eine Verbesserung ergab sich daraus, daB die Eintrittséffnung des 
Spektrometers mitsamt dem Elektrodensystem um 10 mm seitlich gegen 
die Achse des Trennfilters in Richtung des Stérfeldes verschoben wurde. 
Mit wachsender Stérspannung steigt der in das kleine Massenfilter ein- 
geschossene Strom anfangs an, sinkt dann nach Erreichen eines Maxi- 
mums ab und verschwindet etwa gleichzeitig mit dem Gesamtstrom. 
Messungen ergaben, daB an keiner Stelle des Auffangers Proportionalitat 
zwischen der lokalen Stromdichte und dem Totalstrom in Abhangig- 
keit von der St6rspannung besteht. 


Es war nunmehr méglich, mit Hilfe des kleinen Filters die optimalen 
Stérspannungen und -frequenzen fiir das Aufschaukeln bestimmter 
Isotope einigermaBen genau festzulegen. Der Zusammenhang der Auf- 
fangerstréme in beiden Filtern bleibt jedoch kompliziert. So zeigt der 
Strom auf einer Masse im Analysierspektrometer, gemessen als Funktion 
der Stérfrequenz im Trennfilter bei konstanter Amplitude, mehrere 
Minima verschiedener Tiefe. Die erzwungene Schwingung der Ionen 
unter dem Einflu8 der Stérung fiihrt zu einer Modulation des Strahl- 
durchmessers langs der Achse des Trenners. Der Strahl zeigt eine Art 


5 YoussEF, A.: Diplomarbeit Bonn 1957 (unver6ffentlicht). 
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_,stehender Wellen“, deren Lange von der Stérfrequenz und der Jonen- 
geschwindigkeit abhangt®. Andert man kontinuierlich die Frequenz, so 
verteilt sich der Strom abwechselnd auf eine kleinere oder gréBere Flache 
des Auffangers. Damit wechselt auch der in das Spektrometer einge- 
schossene Prozentsatz®. Das fiihrt dazu, daB die Resonanzfrequenz 
eines Isotops, die aus der Lage des tiefsten Minimums in dem auf der 
entsprechenden Masse registrierten Spektrometerstrom bestimmt wird, 
nicht sehr genau festzulegen ist. Dadurch wird die Brauchbarkeit 
dieses Verfahrens zur Bestimmung der optimalen Stérparameter ein- 
geschrankt, besonders bei Anwendung mehrerer Stérfrequenzen. Hier 
liegt ein noch nicht befriedigend geléstes Problem. 


Trennung wagbarer Substanzmengen 


Die Trennfahigkeit des Massenfilters wurde am Beispiel der drei 
Mg-Isotope 24, 25 und 26 (natiirliche Haufigkeiten 79%, 10% bzw. 11%) 
erprobt. Die Anreicherung eines einzelnen Isotops erfordert zwei tiber- 
lagerte Stérfelder, deren Amplituden und Frequenzen mit Hilfe des 
Analysierspektrometers bestimmt und von Zeit zu Zeit nachjustiert 
wurden. 

Als Auffanger wurde bei diesen Experimenten eine 0,1 mm dicke 
Folie aus Reinaluminium verwendet, die zur Kiihlung mit Schrauben 
auf einem Kupferblech befestigt war. Der von der getrennten Substanz 
gebildete Niederschlag konzentrierte sich groBtenteils auf eine rhom- 
bische Flache, die mit etwa 2 cm? wesentlich kleiner als der Feldquer- 
schnitt war. Als typisches Beispiel fiir die Werte der Apparaturpara- 
meter sei die bei dem zweiten Trennexperiment der untenstehenden 
Tabelle gewahlte Einstellung angeftihrt: U=175 V, V =2,06 kV, Be- 
schleunigungsspannung Uz =1,6 kV, Stérfrequenzen », = 832 kHz, 13 = 
883 kHz mit den Spannungen V,’ =85 V, bzw. Vz =110 V,. Der Druck 
im Feldraum lag bei 2- 1075 bis 4 - 10-5 Torr. 

Die folgende Tabelle gibt einige weitere Daten zu den einzelnen 
Trennversuchen wieder. 7) und 7,, bezeichnen den mittleren Auffanger- 
strom ohne bzw. mit Stérung. M, und M, bedeuten die aus 7,, berech- 
nete bzw. die durch Wagung der Auffangerfolie bestimmte gesammelte 
Substanzmenge. Die drei letzten Spalten enthalten die spektroskopisch 
ermittelten Haufigkeiten der Mg-Isotope im Niederschlag. Dabei ist 
der Anteil der Masse, die angereichert werden sollte, fett gedruckt. 

Der Ionenstrom war bei unseren Versuchen durch die Emission der 
Quelle beschrankt. Fiir das Massenfilter selbst liegt die Grenze dort, 
wo die Raumladungskrafte die Fokussierung durch das Vierpolfeld auf- 


6 PauL, W., u. H.P. REINHARD: Forschungsberichte des Wirtschafts- und 
Verkehrsministeriums Nordrhein-Westfalen Nr. 450, 1958. 
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Tabelle 

a a a a eee 
Nr. to dst Versuchsdauer M, M, | M,/M, |Eliminierte| Mg?4 Mg?s Mg?s 

[wA] | [WA] [h] Pagal Heel 96 wie Messer | erent) sce) 
1 600 Op | 10,5 900 395 44 | 24, (26) 3 32 65 
23400 1083 9 730° || 265" eo. U aos Breas!) 184 
3 720 SOma 11 515 140278 e426 9 50 41 
4 200 10 6 5 24, 26 26 69 5 
Be 650' |) “60 | 3,5 200. | | 24, 25 14 14 72 


heben*. Versuche zur massenspektrometrischen Analyse der Trenn- 
proben schlugen fehl, da die vorhandenen Substanzmengen hierfiir 
nicht ausreichten. Die Haufigkeitsverteilung der Isotope wurde deshalb 
optisch aus der Hyperfeinstruktur der Mg-Linie 2 =5528 A mit einem 
registrierenden Fabry-Perot-Spektrometer bestimmt. Dazu wurde ein 
Stiick der Auffangerfolie ausgeschnitten und in eine Schiiler-Hohl- 
kathode als Lichtquelle gebracht. Der Fehler in den angegebenen 
Haufigkeiten betragt etwa +5% der Gesamtintensitat. Der Anteil 
von Mg** in den beiden ersten Proben ist sicher gréBer als 1%. Die 
Analyse wurde im I. Physikalischen Institut der Universitat Heidelberg 
ausgefiihrt. 

Vor allem die ersten drei Versuche zeigen am Beispiel des im natiir- 
lichen Vorkommen dominierenden Isotops Mg?4, daB eine Masse weit- 
gehend aus dem Strahl eliminiert werden kann. In der dritten Probe 
lieB Mg®® sich gegeniitber Mg?* etwa um den Faktor 45 anreichern, wah- 
rend Mg** in Probe 2 gegeniiber dem haufigsten Isotop sogar um den 
Faktor 200 angereichert wurde. Der groBe Anteil von Mg? in der 
ersten Probe geht auf fehlerhafte Einstellung der betreffenden Stoér- 
frequenz zuriick. Bei der dritten Probe ist er daraus zu erklaren, daB 
durch die starke zur Absorption des haufigsten Isotops dienende Storung 
auch ein Teil der Masse 25 eliminiert wird, so da sich das Haufigkeits- 
verhaltnis zugunsten von Mg?$ verschiebt. Die Masse 26 ]aBt sich leichter 
anreichern als das Isotop Mg”, da die am engsten benachbarte Stérung 
wegen der geringen relativen Haufigkeit von Mg? nicht so intensiv zu 
sein braucht (Probe 2). 

Der Wert des Verhaltnisses M,/M, zeigt, daB ein betrachtlicher 
Prozentsatz der gesammelten Ionen den Auffanger wieder verlaBt, weil 
der bereits vorhandene Niederschlag durch die spater auftreffenden 
Partikeln zum Teil zerstaubt wird. Dabeiist allerdings zu beriicksichtigen, 
daB der wahre Ionenstrom wegen der Auslésung von Sekundarelektronen 


* Jn einer fritheren Arbeit! ist eine Kompensation der Raumladung durch 
gleichzeitige Stabilisierung von Elektronen mit Hilfe eines axialen Magnetfeldes 
vorgeschlagen worden. Eine nahere Betrachtung zeigt jedoch, daB sich Elektronen 
bei verniinftig angenommenen GréRenordnungen der verschiedenen Feldparameter 
auf diese Weise nicht fokussieren lassen. 
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etwas kleiner ist als der gemessene. Bei geeigneter Form des Auffangers 
lieBe sich der Anteil der wieder verlorenen Ionen am gesamten Strom 
sicher noch herabsetzen, zumal man die Teilchen abbremsen kann, da 
die hierbei in magnetischen Trennern auftretenden Fokussierungs- 
schwierigkeiten? angesichts der groBen Flache des Auffangers nicht zu 
erwarten sind. 

Ebenso sind die Isotope zweifellos noch starker anzureichern, wenn 
die langfristige Stabilitat der Feldparameter verbessert wird. Ein we- 
sentlicher Fortschritt in dieser Richtung sollte zu erzielen sein, wenn das 
Auflésungsvermégen des Trennfeldes erhéht wird, indem man die Stér- 
amplitude herabsetzt und die Flugzeit der Ionen vergrdBert. Eine 
hdhere Auflésung ergibt sich auch, wenn man durch geeignete Eintritts- 
blenden die in gréBerer Entfernung von der Achse des Filters einge- 
schossenen Ionen unterdriickt®, die schon bei betrachtlichem Frequenz- 
abstand von der Resonanzstelle eliminiert werden. Um nicht Intensitat 
zu verlieren, mu8 man dann allerdings die EinschuBbedingungen ver- 
bessern. 

Es sei noch die Méglichkeit erwahnt, die Resonanzstérung durch ein 
zusatzliches Vierpolfeld zu erzeugen. Man kann diesen Fall mathema- 
tisch ahnlich behandeln wie den Einflu8 von Fehlern im Feldindex auf 
die Betatronschwingungen im Synchrotron mit alternierendem Feld- 
gradienten’. Dabei zeigt sich, da8 der Stabilitatsbereich von Zonen 
endlicher, der Stérspannung proportionaler Breite durchzogen wird, 
innerhalb deren der charakteristische Exponent w einen von Null ver- 
schiedenen Realteil hat und die Amplituden exponentiell ansteigen. Die 
Mittellinie eines solchen Streifens ist die durch »'/y =| +| bestimmte 
Iso-B-Kurve. Hier bedeutet »’ die Frequenz des Stérfeldes und 7 eine 
ganze Zahl. Auf dieser Iso-f-Linie ist der Realteil des charakteristischen 
Exponenten am gréBten innerhalb des Streifens und der Stérspannung 
proportional. Da jede Frequenz »’=- ky (k ganz) die beiden Darstel- 
lungen »’ =y-|n+ | und »’ =y-|—(n+4) +f’| mit 0<£, p’<1 er- 
laubt, gibt es genau zwei solche Linien fiir die x-Komponente und wegen 
der Symmetrie der Stérung zwei fiir die y-Komponente der Bewegung, 
die jeweils spiegelbildlich zur Kurve B = + liegen. 

Eine solche Quadrupolstérung erscheint bei gréBeren Flugzeiten der 
Ionen wegen des exponentiellen Anstiegs der Resonanzamplituden vor- 
teilhafter als ein homogenes Stérfeld, in dem die Amplituden linear 
wachsen. Das maximal erreichbare Auflésungsvermégen nimmt dann 
mit der Flugzeit starker als linear zu. 


7 NORMAND, C.E., L.O. Love and W.A. BELL jr.: In M.L. Smiru, Electro- 
magnetically enriched isotopes and mass spectrometry. Proceedings of the Harwell 
Conference Sept. 1955, London 1956, pg. 47 f. 

8 LUDERs, G.: Suppl. Nuovo Cim. 2, 1075 (1955). 
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Die vorliegenden Messungen sollten die Eignung des Massenfilters 
zur Isotopentrennung zeigen. Sie wurden sicher nicht unter optimalen 
Bedingungen durchgefiihrt. Es lieB sich jedoch zeigen, daB man ohne 
groBen Aufwand betrachtliche Ionenstréme mit guter Transmission 
fokussieren und trennen kann, wobei Anreicherungsfaktoren in der 
GréBenordnung 100 erzielt wurden. Das Auflésungsvermégen der vor- 
handenen Apparatur war relativ gering, so daB sich vorerst im Vergleich 
zu technischen magnetischen Separatoren nur mittlere Reinheit der 
Isotope erreichen lie8. Die Trennscharfe kann durch andere Wahl der 
Feldparameter erhoéht werden. 

Herrn Dr. U.v. ZAHN danken wir fiir eine Reihe wertvoller und anregender 
Diskussionen. Besonderer Dank fiir seine Hilfsbereitschaft gebiihrt Herrn Dr. 


G. NOLDEKE aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Heidelberg, der 
die Trennproben fiir uns analysiert hat. 


Zeitschrift fiir Physik 164, 588—594 (1961) 


Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Bonn 


Uber nichtlineare Resonanzen im elektrischen 
Massenfilter als Folge von Feldfehlern 
Von 
F. v. BuscH und W. PAUL 
Mit 3 Figuren im Text 
(Eingegangen am 4. Juli 1961) 


Abweichungen vom idealen raumzeitlichen Verlauf des Vierpolfeldes im elektrischen 
Massenfilter rufen bei bestimmten Werten der Feldparameter nichtlineare Reso- 
nanzen der Ionenbewegung hervor, die analog den Stoppbandern bei Kreisbeschleu- 
nigern mit alternierendem Feldgradienten entstehen. Geniigend starke Storungen 
fiihren zu einer Abnahme der Intensitat des stabilisierten Ionenstrahls. Verschie- 
dene Feldfehler werden im Hinblick auf die theoretisch méglichen Resonanzen 
diskutiert und die Ergebnisse mit experimentellen Beobachtungen verglichen. 


Im elektrischen Massenfilter! bewegen sich geladene Teilchen in 
einem hochfrequenten Feld, das von Elektroden mit im Idealfall hyper- 
belf6rmigem Querschnitt erzeugt wird. Da massive Elektroden dieser 
Form kaum mit der notigen Genauigkeit hergestellt und justiert werden 
kénnen, verwendet man im allgemeinen an ihrer Stelle kreiszylindrische 
Stabe. Frithere Untersuchungen zeigten, dafi diese Naherung das bei 
der theoretischen Behandlung des Bewegungsproblems angenommene 
Feld vollkommen hinreichend approximiert und die Trennfahigkeit des 
Massenfilters nicht beeintrachtigt?»°. Ebenso stért das Auftreten 
schwacher Oberwellen zur Grundfrequenz der Hochfrequenzspannung 
nicht. Allenfalls verschieben sich dadurch etwas die Grenzen des Sta- 
bilitatsbereichs, die ohnehin empirisch festgelegt werden. 

Sind also die geringen Abweichungen vom idealen Feldverlauf im 
allgemeinen nicht nachweisbar, so kénnen sie sich doch bemerkbar 
machen, wenn Resonanzeffekte auftreten, bei denen die Einwirkung 
einer kleinen St6rung zeitlich akkumuliert wird. Die Verhaltnisse 
liegen adhnlich wie in Kreisbeschleunigern mit alternierendem Feld- 
gradienten. 


Resonanzen eines Oszillators bei nichtlinearer Stérkraft 


Als Modell fiir die Ionenbewegung betrachten wir zuerst einen in 
zwei Dimensionen schwingenden harmonischen Oszillator mit den 
Eigenfrequenzen v, und », in kartesischen Koordinaten x, y bzw. in 


+ Paul, W., u. H. STEINWEDEL: Z. Naturforsch. 8a, 448 (1953). 
2 Paul, W., u. M. RaetHeER: Z. Physik 140, 262 (1955). 
8 PAUL, W., H.P. REINHARD u.-U. Von ZAHN: Z. Physik 152, 143 (1958). 
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Polarkoordinaten 7, g. Die Richtung y =0, die x-Achse und eine Nor- 
malschwingungsrichtung des Oszillators mégen zusammenfallen. Setzen 
wir diesen Oszillator einem Stérpotential der Form 


®y = ay 1% cos N(p — ey) - cos2av't (1) 


aus, so kann Resonanz der Bewegung eintreten fiir »’ =n,», +n, mit 
|| -+|”.|=K. Dabei sind ,, n, und K ganze Zahlen. K kann die 
Werte N, N—2, N—4... annehmen*5. Ein periodisches Multipolfeld 
vermag also eine groBe Zahl von Resonanzen zu erzeugen, die jedoch 
unter Umstanden nicht alle angeregt werden. Die dem Oszillator im 
Zeitmittel zugefiihrte Stérleistung verschwindet an jeder zweiten Re- 
sonanzstelle in erster Naherung, wenn é, gleich 0 oder x gesetzt werden 
kann (éy ist nur modulo 2z/N bestimmt), d.h. wenn das stérende Multipol- 
feld so orientiert ist, daB das Stérpotential als Funktion von @ bei 
festem 7 ein Extremum fiir gy =0 annimmt. Resonanz tritt dann nur 
fiir 1, =K, K—2, K—4... ein. Beispielsweise entfallt bei Stérung 
durch einen Quadrupolterm der Form a,(x?— y?)-cos2av’t (N =2; 
€, =0) die Kopplung zwischen der x- und der y-Schwingung, und die 
Resonanzen v’ =», +», werden nicht angeregt®. Maximal kénnen K +1 
Summenresonanzen — definiert durch My, Mg=0 — der Ordnung K 
auftreten, die fiir »,=y, an der Stelle »’ =Kyv, zusammenfallen. Dort 
ist die Storfrequenz ein ganzzahliges Vielfache der Eigenfrequenz des 
Oszillators. 

Im folgenden wird die Theorie des Massenfilters als bekannt voraus- 
gesetzt. Wir verweisen auf die ausftihrliche Darstellung in einer friiheren 
Ambeit*: 

Fiir das Potential im Massenfilter machen wir den allgemeinen 
Ansatz 


© 2 an(j 


y 
V9 


y cos N(g — éy)-|U+V-b,cos2an S (é—4,)|. (2) 


Das der Mathieu-Gleichung zugrunde liegende reine Vierpolfeld, wie es 
vier ideale Hyperbelelektroden erzeugen, wird durch den Term mit 
N =n =2 reprasentiert. Bei den folgenden Betrachtungen lassen wir 
nur geringe Abweichungen davon zu, d.h. wir nehmen ay <p, 0,< bg 
an fiir alle N, n+:2. Die Glieder mit N=+2 und gleichzeitig ==2 sind 
dann klein von mindestens zweiter Ordnung gegen das ideale Feld und 
kénnen vernachlassigt werden, so daB wir nur die Summanden mit 
N =—2 oder m =2 zu betrachten brauchen. Da der von uns verwendete 
Hochfrequenzgenerator mit Frequenzverdopplung in einer Vorstufe 


4 HAGEDORN, R.: CERN 57-1, 1957. 
5 BaRBIER, M., u. A. SCHOCH: CERN 58-5, 1958. 
6 Buscu, F.v., u. W. Pau: Z. Physik 164, 581 (1961). 
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arbeitet, bei der die Oszillatorfrequenz nicht vollstandig unterdrtickt 
wird, beriicksichtigen wir in dem Ansatz (2) auch die Frequenz »/2 und 
ihre ungeraden Oberwellen. 

Nimmt man an, daf im idealen Vierpolfeld stabilisierte Ionen sich 
in erster Naherung wie zweidimensionale Oszillatoren mit den Eigen- 


frequenzen Es und Pry verhalten, so rufen die Stérterme in (2), die die 


Feldfehler reprasentieren, nach den vorstehenden Uberlegungen Reso- 
nanzeffekte bei bestimmten f-Werten hervor, die sich durch einen Riick- 
gang des Auffangerstroms im Massenfilter bemerkbar machen sollten. 


Nachweis der Resonanzen 


Zur experimentellen Priifung benutzten wir den in einer voran- 
gehenden Veréftentlichung* beschriebenen Isotopentrenner (Felddaten: 
Lange 3m, Radius 7,=1,5 cm, Frequenz »=2,6 MHz). Die Hoch- 
frequenzamplitude V wurde mit 50 Hz sagezahnférmig moduliert, 
wahrend die Gleichspannung U konstant gehalten wurde. Der Arbeits- 
punkt im Stabilitatsdiagramm bewegte sich also periodisch langs einer 
Parallelen zur g-Achse. Die Kurven des Auffangerstroms als Funktion 
von g lieBen sich daher bequem auf dem Oszillographenschirm beob- 
achten. Die Messungen wurden mit Natrium durchgefiihrt, das nur 
ein natiirliches Isotop besitzt. 

Fig. 1 zeigt ein derartiges Oszillogramm. Mit wachsendem g nimmt 
der Strom ab, da die Fokussierung schlechter wird, bis der Arbeits- 
punkt den Stabilitatsbereich verlaBt. An den Stellen 6 =1/3, B =1/2 
und £6 =2/3 zeigt der Strom einen deutlichen Riickgang. Da keine 
Gleichspannung iiberlagert war, stimmen die Frequenzspektren beider 
Koordinatenrichtungen iiberein. Der erwartete Effekt ist also nach- 
weisbar. Die Lage der Minima in der §-Skala laBt sich durch Vergleich 
mit einer kiinstlich erzeugten Absorptionslinie bestimmen. Hierzu 
wurde eine periodische Stérspannung frei wahlbarer Frequenz zwischen 
die x-Elektroden des Vierpolsystems gelegt®. Wenn die ,,natiirliche‘‘ 
und die kiinstliche Absorptionsstelle annahernd zusammenfallen, wech- 
selt die Tiefe des Minimums schwebungsartig. Mit der Stérfrequenz ist 
dann auch f bekannt. 


Diskussion der Feldfehler 
und der durch sie verursachten Resonanzen 
a) Abweichung vom Hyperbelquerschnitt. Die Approximation der 
Hyperbelelektroden durch Kreiszylinder fithrt bei idealer Justierung 
dazu, daB als Stérungsglied niedrigster Ordnung in Gl. (2) ein Zwolf- 
polpotential auftritt. Die von dem entsprechenden Term (N =6; 
&,=0; m=2) erzeugten Summenresonanzen der Ordnung K =6 liegen 
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ee 
€l By 


, 
y =y=n 
coi 


y+ (6 — n,) Py y (7, = 0; 2; 45.6) 


und fallen folglich, wenn keine 
Gleichspannung _iiberlagert 
wird (a =0; 8, =B, =8), bei 
B=1/3 zusammen. Fahrt der 
Arbeitspunkt iiber diese Stelle 
des Stabilitétsbereichs hin- 
weg, so zeigt der Auffanger- 
strom wirklich ein schwaches 
Minimum (Fig. 1 und 2a). 
Mit @=+0 ist auch £,=£,, 
so daB die Summenresonanz- Gane: 
linien auseinandertreten soll- Fig. 1. Resonanzminima des Auffangerstroms ig im Be- 
. i ‘ . reich g0,35...0,95 bei a=0. Die Flugzeit der Ionen 
ten. Tatsachlich scheinen in entspricht 135 HF-Perioden 
diesem Fall zwei Intensitats- 
minima vorzuliegen (Fig. 2b). 
Sie sind jedoch so schwach 
ausgepragt, daB ihre Lage 
nicht einwandfrei meBbar ist. 
Es k6énnte sich um die Linien 


Bx By __ Bx 
oa aa ae und 2 ee ae 


4 ee =1 handeln, wahrend 


die gleichzeitig zu erwarten- 


den Resonanzen 6 ue ={ und 


o Eke nicht angeregt zu 


sein scheinen. Differenzreso- 

nanzen wurden weder bei 

dieser noch bei einer anderen 

Ordnung der Stérung beob- 
j retisch mog- 

peat cerns Rue Or S Fig. 2. Resonanzminima des Auffangerstroms 7% im 


liche Resonanz 4. Ordnung Bereich g0,25...0,6 ohne bzw. mit Aufspaltung. Die 


‘ Flugzeit der Ionen entspricht 155 HF-Perioden. Stor- 
War nicht feststellbar. ZWae spannung V’ = 75 Vet, Storfrequenz »’ = 970 kHz. 
zeigt der Auffangerstrom fiir a) a=0; b) a=0,011 
a=0O ein kraftiges Minimum 
an der Stelle B =1/2 (Fig. 1); dieses spaltet aber fiir a+=0 in die zwei 
Linien 8, =% und f, = auf, wahrend bei Resonanz 4. Ordnung auBer- 


dem noch die Summenlinie jie EE auftreten sollte. Die Ab- 


sorption bei 6 =1/2 ist ttberdies im Vergleich zu derjenigen bei B = 1/3 
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so stark, daB sie im wesentlichen nicht durch die Zwé6lfpolstérung ver- 
ursacht sein kann. 


b) Fehler im zeitlichen Feldverlauf. Selbst bei vollkommener Sym- 
metrie der Elektrodenanordnung kénnen in (2) weitere Storglieder auf- 
treten. Verlauft die Hochfrequenzspannung nicht streng sinusf6rmig, 
so kommen Terme mit N =2, +2 vor. Da Oberwellen von y keine 
Vierpolresonanzen im Innern des Stabilitaétsgebiets erzeugen®, in- 
teressieren hier nur die ungeradzahligen Harmonischen von 7/2. Sie 
machen die Ionenbewegung auf den Linien B,=1/2 und £,=1/2 in- 
stabil. Dort fanden wir auch ziemlich ausgepragte Intensitatsminima. 
Diese Resonanzerscheinung sollte verschwinden, wenn der HF-Genera- 
tor ohne Frequenzverdopplung angesteuert wird, weil dann nur ganz- 
zahlige Vielfache von vy im Spektrum vorkommen. Bei der experimen- 
tellen Priifung dieser Behauptung zeigte sich jedoch keine Anderung 
der Tiefe des Minimums. Man muB deshalb schlieBen, daB die Vierpol- 
terme mit » =2m-+1 in (2) nicht wesentlich zur Absorption beitragen. 


Da im Aufspaltungsbild die Summenresonanz zee +2 Fn a4 fehlt, 


kann es sich auch nicht um eine Resonanz 4. Ordnung handeln. Letztere 
ist zu erwarten, wenn durch Dejustierung der Elektrodenanordnung der 
zu N=4, n=2 gehorende Term in Gl. (2) vorkommt (s. unten). Die 
Erklarung des bei 6 =1/2 beobachteten Minimums steht daher noch aus. 


c) Mechanische Justierfehler. Auch mangelhafte Justicrung der 
Vierpolstabe fiihrt zum Auftreten von Stértermen in der Reihenentwick- 
lung des Potentials. In diesem Fall kénnen grundsatzlich Multipol- 
glieder beliebiger Ordnung vorkommen. So 1]aBt sich die Absorption 
bei B =2/3 (Fig. 1) als Resonanz 3. Ordnung deuten, die man einem 
Sechspolbeitrag zum Feld (N =3) zuschreiben kann. Da das Minimum 
ziemlich schwach ausgebildet ist und auf der Flanke der Stromkurve 
liegt, ist allerdings die die Ordnung der Resonanz charakterisierende 
Aufspaltung fiir a0 nicht meBbar. 


Nichtlineare Resonanzen durch zusatzliche Stérspannungen 


Besser als an den Fehlern des fokussierenden Feldes lassen sich die 
nichtlinearen Resonanzeffekte mit Hilfe kiinstlicher Stérfelder studie- 
ren, da man die Starke und Frequenz der Zusatzspannung geeignet 
wahlen kann. Wir legen die Hilfsspannung V’ zwischen die x-Elektroden 
und setzen fiir das entstehende Stérpotential wiederum eine Potenz- 
reihenentwicklung analog der Gl. (2) an. Deren erstes Glied (N =1) 
entspricht dem friiher? behandelten homogenen Stérfeld, das bei der 
Trennung hoher Ionenstréme mit dem Massenfilter benutzt wird. Wenn 
die Stérspannung symmetrisch zu den y-Elektroden liegt, entfallen alle 
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geraden Potenzen von 7. Der ndchsthdhere Term (N =3) stellt ein 
Sechspolfeld dar, dessen Orientierung durch €3 —O gekennzeichnet ist. 
Er laBt sich an seinen Resonanzen ohne Schwierigkeit nachweisen. 
Man findet (Fig. 2) nicht nur die zu erwartenden Summenresonanzen 


3. Ordnung bei - =3 Es und - = Me +2 UE sondern auch eine Re- 
sonanzlinie bei “- =1—3 Be die dem Term mit s = —1 in der Reihen- 
entwicklung 


+00 
% = Dita, 2a(s +/2) vi 


256 


der Mathieu-Funktion zuzuordnen ist* und damit die Abweichung 
gegentiber dem Modell des harmonischen Oszillators charakterisiert. 


Jtorspannung 


Fig. 3. Schaltbild der Spannungsversorgung des Elektrodensystems 


7 
. 8) si A. 
Man erwartet eine zugehérige Summenresonanz bei 7 Be 2 Py ; 
2 


v 
die aber nicht beobachtet wurde, vermutlich weil sie bei den verfiig- 
baren St6rspannungen zu schwach ausgebildet war. 


Die Zusatzspannung wurde iiber ein Bandfilter an die x-Elektroden 
gelegt. Zwei auf die Frequenz » des fokussierenden Feldes abgestimmte 
Serienschwingkreise halten beide Stabe beziiglich dieser Frequenz auf 
gleichem Potential (Fig. 3). Sind diese Kreise verstimmt, so entsteht 
zwischen den x-Elektroden eine Stérspannung der Frequenz » analog 
den eben erwahnten Zusatzspannungen. Die homogene Feldkompo- 
nente erzeugt keine Resonanz im Innern des Stabilitatsbereichs (0< #<1). 
Der Sechspolanteil hingegen verstarkt bei ausreichender Verstimmung 
eines der Kreise die Absorption bei B =2/3 so weit, da die Aufspaltung 


* Siehe Gl. (11) der Arbeit von PauL, REINHARD und VON ZAHN?®. 
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des Minimums in die erwarteten Linien 3 ne = sind Ue +2 o ==1 ‘sich 
zeigen laBt. 
Auch Vierpolresonanzen sind leicht zu erzeugen. An den x-Elektro- 
den liegen gegen die y-Stabe die Stérspannungen 
a- V'cos2av't=4V' cos2auv't—(§—a)V' cos2nv't 
und 


—(1=«)V' costar t =—2V cos2avt—( — a) V cos2ny me 


« ist dabei ein Symmetrieparameter. Der Anteil (;—«) V’cos2ay’t hat 
auf beiden Staben gleiche Phase und erzeugt ein Quadrupolfeld (¢, =0), 
das im Falle symmetrischer Einkopplung (« =1/2) verschwindet. Mit 


. v py’ 
% =0 waren die zu erwartenden® Resonanzen ==) - und 3 —_ e 
Vv 


ohne Schwierigkeiten nachweisbar. Fiir a=0 war ferner die dem Glied 
mit s = —1 in der Reihendarstellung der Mathieu-Funktion zugeordnete 


Resonanz ”- =1— B zu erkennen*. Ihre Aufspaltung lieB sich aller- 
v 


dings nicht messen. 


Die durch Feldfehler hervorgerufenen nichtlinearen Resonanzen 
spielen in der Theorie der Teilchenbeschleuniger mit starker Fokussie- 
rung eine tiberragende Rolle. Wahrend sie jedoch wegen der extrem 
hohen Zahl der Umlaufe im Synchrotron die Stabilitat der Bewegung 
auf den Stoppbandern praktisch zerstéren, sind sie, wie die Versuche 
zeigen, 1m Massenfilter so schwach ausgepragt, daB sie sein Funktio- 
nieren nicht beeintrachtigen. Es gibt aber einen Fall, in dem sie 
bedeutungsvoll werden kénnten. Die Zahl der Hochfrequenzperioden, 
denen die Teilchen im Feld ausgesetzt sind, ist in Vierpolspektro- 
metern sehr hoher Auflésung entsprechend groB. Da die Resonanzlinien der 


Form me t- (Ix — 2) bs *=41 durch die Spitze des Stabilitatsdreiecks 
laufen, erscheint es durchaus méglich, daB geringfiigige Dejustierungen 
des Elektrodensystems durch Multipolresonanz zum Auftreten ,,doppel- 


ter‘‘ Massenlinien im Spektrum fiihren kénnen, ahnlich wie dies an 
optischen Spektrallinien bei Selbstabsorption beobachtet wird. 


* Das Bildungsgesetz der Resonanzstellen lautet offenbar so, da® die dem Term 
s=/ in der Reihenentwicklung der Mathieu-Funktion zugeordnete Resonanz der 


ia | 
Ordnung K bei oe (' + xf) eintritt. 
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